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Messung der Eindringtiefe 
an supraleitenden Hohlkérpern 


von R. Jaggi*) und R. Sommerhalder*) 
Laboratorium fiir Festkérperphysik ETH, Ziirich 


(15. VIIf. 1959) 


Abstract. The penetration dépth of magnetic fields in superconducting tin films 
was measured. 

The films, 400-2000 A thick, were evaporated in vacuo and had the form of 
hollow cylinders. A magnetic field of 60 c/s was externally applied parallel to the 
axis of the cylinder and the magnetic field which penetrated through the films into 
the interior of the hollow body was detected. 

It is found that there are departures from the law A(T) = A(0) [1 — (T/Tc) 4]-2/2, 
which are in agreement with Lewis extension of the Casimir-Gorter two fluid model 
and with the theory of BARDEEN, CooPER, and SCHRIEFFER. 

The absolute value of the London penetration depth at T = 0°K is found to be 
A(0) = 700 + 100 A for the thickest films and increases with decreasing film 
thickness. 


1. Einleitung 

MEISSNER und OCHSENFELD 1933 haben entdeckt, dass sich einfach 
zasammenhadngende makroskopische Supraleiter wie absolut diamagne- 
tische Kérper verhalten. In ihrem Innern verschwindet somit die magne- 
tische Induktion vollstandig. 

F. und H. Lonpon 1935 haben phanomenologische Gleichungen zur 
Beschreibung des supraleitenden Zustandes aufgestellt. Diese fassen bei 
isotropen Kérpern alle Materialeigenschaften in einer temperatur- 
abhangigen Supraleitungskonstauten A zusammen und sagen aus, dass 
eine an der Oberflache des Supraleiters vorhandene magnetische Induk- 
tion in seinem Innern wie exp (— «/A) verschwindet, wo 


A= (Alpe)*? (1.1) 


und jy) die Induktionskonstante ist. Die Grossenordnung der Eindring- 
tiefe 2 kann mit Hilfe einer Beschleunigungstheorie, die die supraleiten- 
den Elektronen als reibungsfreies Gas behandelt, abgeschatzt werden zu 
#2=—_,, (1.2) 

Lo % & 
wo m resp. é Masse resp. Ladung des Elektrons und die Konzentration 
der supraleitenden Elektronen bedeuten. Fiir Zinn ergibt sich beispiels- 
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weise A = 870 A, wenn 0,1 Supraleitungselektronen pro Atom angenom- 
men werden. Die gleiche Gréssenordnung gilt fiir die tibrigen Metalle und 
ist stets best&tigt worden ausser in einem neueren Experiment an Cad- 
mium (HEIN und STEELE 1957). Demgegeniiber zeigte Cadmium in den 
hochfrequenten Impedanzmessungen von KHAIKIN 1958 kein ausser- 
gewohnliches Verhalten. 

Prpparp 1953 hat Eindringtiefenmessungen an Zinn-Indium-Legie- 
rungen ausgefiihrt und mit einem Indiumgehalt von wenigen Prozenten 
eine Verdoppelung der Eindringtiefe gegeniiber reinem Zinn festgestellt. 
Dieser Effekt kénnte nach Gl. (1.2) so interpretiert werden, dass das 
Zulegieren von wenig Indium zu Zinn die Konzentration der supralei- 
tenden Elektronen ausserst stark beeinflusst. Statt dessen hat PIPPARD 
1953 vorgeschlagen, die Londonsche Theorie zu erweitern und in die 
Elektrodynamik des supraleitenden Zustandes Streuprozesse einzufihren. 
Im Sinn der Pippardschen Vorstellungen ist auch in chemisch reinen 
Substanzen die Eindringtiefe nicht nur vom Material abhangig. Jede 
Begrenzung der freien Weglange, sei es durch Fehlordnung oder durch 
geringe Abmessungen der Korper, muss ebenfalls zu einer Vergrésserung 
der Eindringtiefe fithren. 

Bis jetzt sind an den Elementen Blei, Quecksilber, Zinn, Indium, 
Thallium, Aluminium und Cadmium Eindringtiefen gemessen worden. 
Die Informationen, die man beziiglich Temperaturabhangigkeit und 
Absolutwert der Eindringtiefe besitzt, sind zum Teil quantitativ noch 
nicht vollig gesichert; tiber die Anisotropieeffekte weiss man nur wenig, 
ebenso tiber die Form der Eindringkurve. Diese Bilanz weist auf erheb- 
liche experimentelle Schwierigkeiten hin, die z. B. von SHOENBERG 1952 
diskutiert worden sind. In Tabelle 1 sind Richtwerte der Eindringtiefe 
der Elemente am absoluten Nullpunkt tabelliert. Man muss sich dabei 
vergegenwartigen, dass diese Messungen an sehr unterschiedlichen Pro- 
ben und mit ganz verschiedenen Messmethoden ausgefiihrt wurden; 
zusatzlich unterscheiden sich noch die zur Auswertung der Messungen 
herangezogenen Theorien. 

Von BARDEEN, COOPER und SCHRIEFFER 1957 ist kiirzlich eine mikro- 
skopische Theorie der Supraleitung entwickelt worden. Obwohl in bezug 
auf den Meissnereffekt die Entwicklung noch im Fluss ist, ist doch die 
Uberpriifung der durch diese Theorie geforderten Temperaturabhangig- 
keit der Eindringtiefe von Interesse. 


2. Uberblick iiber neuere Experimente 
2.1. Makroskopische Proben. Eindringtiefenmessungen an makrosko- 
pischen Kérpern haben den Vorteil, dass sie mit Einkristallen ausgefithrt 
werden kénnen. Anderseits wiirde die Angabe von absoluten Werten die 
Kenntnis der Probengeometrie bis zu einer Genauigkeit von mindestens 
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Tabelle 1 
Eindringtiefe 2(0) supraleitender Elemente bei 0°K 


Literatur 


Lock 1951 


380-450 LAURMANN und SHOENBERG 1949 
Anisotropieeffekt 


500 PIPPARD 1947 
520 LAURMANN und SHOENBERG 1949 
500 Lock 1951 
400 CHAMBERS 1956 
470-600 SCHAWLOwW und Devin 1959a 
Anisotropieeffekt | und private Mitteilung 


640 Lock 1951 


ZAVARITSKII 1952 


FABER und PripparD 1953 


HEIN und STEELE 1957 
KHAIKIN 1958 


1: 10° bedingen, so dass nur Anderungen der Eindringtiefe mit der Tempe- 
ratur (auch dem Magnetfeld oder der Kristallorientierung) messbar sind. 
In verschiedenen Experimenten (PIPPARD 1947, LAURMANN und SHOEN- 
BERG 1949, PIPPARD 1950 und 1953, SHARVIN 1952, FABER und PIPPARD 
1955, CHAMBERS 1956), die an Zinn, Quecksilber, Aluminium und den 
Legierungen Zinn-Indium und Zinn-Aluminium durchgefiihrt wurden, ist 
die Temperaturabhangigkeit der Eindringtiefe in Ubereinstimmung mit 


dem Gesetz AT) =A(0)[1 — (T/Te)4}2 (2.1) 


befunden worden. Die Verwendung der Gl. (2.1) gestattet dann durch 
Extrapolation des Temperaturverlaufs auf T = 0°K die Bestimmung 
absoluter Werte der Eindringtiefe. 

PIpparD 1958 bemerkt indessen, dass die experimentelle Evidenz zwar 
konsistent ist mit dem Gesetz nach Gl. (2.1), aber ungeniigend es zu 
beweisen. 

ScHAWLOW und DeEvLIN 1959 verwenden eine Hochfrequenzvariante 
der Casimirmethode (y = 10° Hz) und messen mit hoher Prazision den 
Temperaturgang der Eindringtiefe an Zinn. Sie finden erstmals Ab- 
weichungen von Gl. (2.1) bei tiefen Temperaturen, welche die Berechti- 
gung der Extrapolation auf T = 0°K unter Zugrundelegung dieser Glei- 
chung fragwiirdig erscheinen lassen. Ihre Resultate konnen interpretiert 


4 R. Jaggi und R. Sommerhalder 


werden, wenn eine Energieliicke im Spektrum der Elektronenenergien 
angenommen wird (Lewis 1956, BARDEEN, COOPER und SCHRIEFFER 
1957). 

Absolute Messungen sind bei jeder Temperatur méglich mit Proben, 
bei denen mindestens eine Dimension vergleichbar ist mit der Eindring- 
tiefe, also an Kolloiden, Kapillardrahten oder Filmen. Mit kleiner werden- 
den Abmessungen wachsen jedoch die experimentellen Schwierigkeiten 
der Probenherstellung an, die Frage nach der Giite der Probenoberflachen 
tritt immer starker in den Vordergrund und auch die theoretischen Un- 
sicherheiten in der Kenntnis der fiir die Supraleitung wesentlichen Streu- 
prozesse machen sich unangenehm bemerkbar. 

2.2. Kolloide. WHITEHEAD 1957 hat die Suszeptibilitatsmessung an 
kolloidalem Quecksilber nach SHOENBERG 1940 wiederholt und die Teil- 
chengréssenverteilung elektronenmikroskopisch untersucht. Er findet die 
Temperaturabhangigkeit der Eindringtiefe nach Gl. (2.1), jedoch mit 
ungefahr doppelt so grossem Wert A(0) wie LAURMANN und SHOENBERG 
1949. Das Resultat wird als Evidenz zugunsten der nichtlokalen Theorie 
gedeutet. 

Ausser Quecksilber ist bis jetzt nur Blei in kolloidaler Form verwendet 
worden. DoLit 1958 findet an supraleitenden Bleikugeln mit Durchmes- 
sern von 10-® bis 10-> cm keinen messbaren gyromagnetischen Effekt und 
kommt zum Schluss, dass die mittlere Eindringtiefe einen mindestens 
dreimal grésseren Wert haben muss als den von Lock 1951 an wesentlich 
dickeren Filmen gefundenen. 

2.3. Diinne Drahte. Suszeptibilitatsmessungen an Kapillardrahten aus 
Quecksilber sind von DESIRANT und SHOENBERG 1948 ausgefiihrt worden. 
Die diinnsten Drahte, die hergestellt werden konnten, hatten Durch- 
messer von etwa 10-3 cm und waren fiir absolute Messungen noch zu 
dick. Zudem zeigte das in Glas eingefrorene Quecksilber eine verschmierte 
Phasenumwandlung. 

LuTeEs 1957 verwendet Zinn-Wiskers mit Durchmessern von 0,7 bis 
5,0-10~4 cm, schliesst aber indirekt aus der Messung des kritischen Feldes 
auf die Eindringtiefe. Er findet 4(0) stark abhangig von der freien Weg- 
lange im normalleitenden Zustand in qualitativer Ubereinstimmung mit 
PipparD 1953 und fiir die reinste Probe quantitative Ubereinstimmung 
mit LAURMANN und SHOENBERG 1949, 


2.3. Filme. Gleichfalls indirekt haben ZAvaritskit 1951 und 1952 an 
Zinn-, Indium- und Thalliumfilmen, ferner KHUKHOREVA 1957 an Queck- 
silberfilmen die Eindringtiefe gemessen. Die Beobachtung des Wider- 
standseinsatzes im Magnetfeld bedingt Unsicherheiten in den Resultaten, 
die bei Filmen mit Verwendung direkterer Messmethoden umgangen 
werden kénnen (SHOENBERG 1953). 


es 
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Lock 1951 hat die Suszeptibilitat ebener supraleitender Filme be- 
stimmt. Bei dieser Methode ist eine sehr prazise Justierung der Filme not- 
wendig, weil ihre Entmagnetisierungsfaktoren parallel und senkrecht zur 
Filmebene grossenordnungsmassig verschieden sind. Lock 1951 bendtigt 
zur Uberwindung der Justierungsschwierigkeiten und zur Erreichung 
eines geniigenden Messeffekts einen Stapel von rund 100 Filmen. Seine 
Messungen ergeben fiir Zinn und Indium die Temperaturabhangigkeit 
nach Gl, (2.1), Blei wird nur bei 4,2°K untersucht. Der Absolutwert A(0) 
von Zinn stimmt iiberein mit dem von LAURMANN und SHOENBERG 1949. 
Die Filmdicken variieren von 2320 A bis 7900 A fiir Zinn, 1970 A bis 
9580 A fiir Indium und 1070 A bis 7600 A fiir Blei. 

SCHAWLOW 1958 findet in niederfrequenten Transmissionsmessungen 
mit hohlzylindrischen Filmen aus Zinn, deren Dicke 660 A resp. 935 A 
betragt, rund zweimal gréssere Absolutwerte als LocK 1951. 

GLOVER und TiInKHAM 1957 messen in Transmissionsversuchen im 
Mikrowellengebiet an Zinn- und Blei-Filmen, deren Dicke auf 20-100 A 
geschatzt wird, etwa zehnfache Londonsche Werte fiir die Eindringtiefe. 
Thre Resultate lassen sich verstehen, wenn die Begrenzung der freien 
Weglange durch die Filmdicke nach Pipparp 1953 beriicksichtigt wird. 
GLOVER und TInkHAM 1957 bestatigen zusatzlich die Vorstellungen der 
nichtlokalen Theorie durch Transmissionsmessungen an Filmen, die sich 
nur durch verschiedene Fehlordnung im Gitter unterscheiden. 

Wir haben mit der gleichen Methode wie ScHAWLow 1958 gearbeitet 
(JAGGI und SOMMERHALDER 1958) und absolute Eindringtiefenmessungen 
an Zinnfilmen in Abhangigkeit von Temperatur und Schichtdicke aus- 
gefiihrt. Uber die Resultate haben wir in einer kurzen Notiz berichtet 
(Jacct und SOMMERHALDER 1959). Das experimentell erfasste Tempe- 
raturintervall erstreckt sich vom Sprungpunkt bis zu T = 1,35°K, so 
dass die Giiltigkeit der Gl. (2.1) scharfer gepriift werden konnte als in 
verschiedenen fritheren Experimenten. ERLBACH, GARWIN und SARACHIK 
1958 haben eine ahnliche hochfrequente Messanordnung angekiindigt. 


3. Diinnwandige Hohlkorper im Magnetfeld 


3.1. Londonsche Theorie fiir Hohlzylinder und Hohlkugel. Legt man an 
einen unendlich langen supraleitenden Hohlzylinder mit Innenradius R 
und Wandstarke 6 ein niederfrequentes longitudinales Magnetfeld 

exp (1 @ t) 
an, so dringt ins Innere ein abgeschwachtes homogenes Magnetfeld 
H,exp (to?) 
ein. Nach der Londonschen Theorie ldsst sich in der Wand des Hohlzy- 
linders das Vektorpotential A aus der Differentialgleichung 
AA — (uA) -A=0 (3.11) 


6 R. Jaggi und R. Sommerhalder : inl 12) Bs 


berechnen, wo A die Supraleitungskonstante bedeutet, die nach Gl. (1.1) 
mit der Eindringtiefe verkniipft ist, und hieraus die magnetische Induk- 


tion B=rot A (3.12) 
wie auch die Dichte j, des Suprastroms 
j,=—(1/A)- A. (3.13) 


Bei Zylindersymmetrie ist das Vektorpotential azimutal gerichtet und 
nur vom Radius 7 abhangig. Auf der Oberflache des Hohlzylinders miis- 
sen die Randbedingungen 
A(R) = fy R H,/2 
dA ,(R)/dr = wy H; (3.14) 
dA (R+ 0)|dr =p Hy 
erfiillt werden. 
Wenn die Wandstirke 6 klein ist im Vergleich zum Radius R des 
Hohlzylinders, so wird das Verhialtnis der inneren zur ausseren Feldstarke 


Je oe, O 6\-1 
HH, (7; sin + Cos x) ’ (3.15) 


Der zweite Summand in Gl]. (3.15) ist vernachlassigbar, wenn 

(R/A) - (6/4) > 1. (3.16) 
Wahlt man R = 1 cm, so ist die Bedingung (3.16) auch bei Filmen von 
nur wenigen Atomlagen Dicke stets erfiillt ausser in unmittelbarer Um- 
gebung des Sprungpunktes. 

Mit 2 = 108 A berechnet man fiir eine Schichtdicke 6 = 50 A ein Ab- 
schwachungsverhaltnis H,/H,=4-10-4, und fiir 6=2000 A wird 
EE ot OR 

Die maximale Stromdichte stimmt fiir Schichtdicken 6 >A mit der- 
jenigen des Vollzylinders iiberein, wahrend sie fiir 6 < 4 um den Faktor 
4/6 grosser wird als im Vollzylinder. Demzufolge nimmt die kritische 
Feldstarke mit abnehmender Schichtdicke ab. 

Legt man an den gleichen Hohlzylinder ein transversales Magnetfeld, 
so gilt (3.15) unverandert. Fiir eine Hohlkugel ware in Gl. (3.15) nur die 
2 durch eine 3 zu ersetzen. 

3.2. Nichtlokale Theorie des Hohlzylinders. Prepard 1953 ersetzt Gl. 
(3.11) durch die Differential-Integral-Gleichung 

3 r[A(r + r’)-9r’] e-V1é 
AA — abe Be | (3.21) 
worin &) die Koharenzlange in einem grossen reinen Kristall und é die 
Koharenzlange in einem grossen Kristall mit Stérstellen bedeuten. Die 
Integration erstreckt sich iiber den unendlich ausgedehnten Raum. Auf 
der Oberflache des Supraleiters ist die Nebenbedingung zu erfiillen, dass 
kein Suprastrom ins Aussere austreten kann, weiter ist eine Annahme 


Ee 
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notig tiber den Bruchteil der Supraleitungselektronen, der in der Ober- 
flache diffus resp. elastisch gestreut werden soll. 

Exakte Lésungen von Gl. (3.21) sind nur in wenigen Spezialfallen 
bekannt. 

PETER 1958 behandelt den Fall des diinnwandigen Hohlzylinders 
(6/§ <1) im longitudinalen Magnetfeld mit Hilfe eines Iterations- 
verfahrens unter Annahme vollstandig diffuser Streuung in der Oberflache. 
Er findet SAE 

0 


ATs Re 


D(d/E) (3.22) 
: mit 


E 26 8 is 
(9/8) =[lg 5 + 0,423 + 3 oa {1g . | 2,006 } in 


Die experimentelle Bestimmung der Supraleitungskonstanten A aus 
(3.22) setzt die Kenntnis der Parameter é und é, voraus. &, kann aus der 
Theorie von BARDEEN, COOPER und SCHRIEFFER 1957, die am absoluten 
Nullpunkt mit der Pippardschen iibereinstimmt, entnommen werden. 
Fiir Zinn gilt &, = 2500 A. & wird behelfsmassig berechnet aus der Be- 


ziehun 
8 TES eaiis (3.23) 


wo / die mittlere freie Weglange der (freien) Elektronen im normal- 
leitenden Zustand bedeutet, die aus Restwiderstandsmessungen bestimmt 
werden kann. 

Setzt man Gl. (3.22) als richtig und ihre Parameter als bekannt voraus, 
so lasst sich mit dem nach Gl. (3.22) berechneten Wert von H,/H, unter 
Verwendung von Gl. (3.15) eine effektive Londonsche Eindringtiefe defi- 
nieren, die mit abnehmender Filmdicke anwachst. 

Im Grenzfall dickwandiger Hohlzylinder (d/§ > 1) kann man auf die 
Berechnungen zuriickgreifen, die sich auf den supraleitenden Halbraum 
beziehen (PIPPARD 1953, SONDHEIMER 1952). 


4. Aufbau der Apparatur 

4.1. Schaltung. Fig. 1 zeigt das Schema unserer Schaltung. Ein Nieder- 
frequenzgenerator von 30 Watt Ausgangsleistung, der bei der Frequenz 
y = 60 Hz arbeitet, speist iiber einen Vorschaltwiderstand W und ein 
Ampéremeter A eine Feldspule P. In ihrem Magnetfeld befindet sich als 
Probe ein zylindrischer Metallfiim und darin eine Induktionsspule S 
hoher Windungsflache. Die in S induzierte Spannung asst sich kompen- 
sieren, indem im Primarkreis am Widerstand R eine Spannung abge- 
griffen und mit der Kapazitaétsdekade C und dem festen Widerstand 0 
abgeschwacht wird. Die Bedingung 27» (RK + @) C < 1 muss erfiillt sein, 
damit die Phasenlage der Kompensationsspannung richtig ist. Als Null- 
instrument dient ein Vibrationsgalvanometerverstarker G nach BuscH 
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1954. Er besitzt bei v= 60 Hz eine Spannungsempfindlichkeit von 
1-10-® V/mm-m und hat eine Bandbreite von 0,25 Hz. Die lichtelektri- 
sche Verstarkung erfolgt mit einem Photomultiplier. Parallel zum Gal- 
vanometerverstarker ist ein Kathodenstrahloszillograph geschaltet, der 


Fig. 1  Schaltschema 
W = 100 Q, A = Ampéremeter, P = Primarspule, S = Sekundarspule, 
V = Variometer, C = 104-1lyuF, R= 3,81 oder 9,77 2, 9 = 0,111 2, 
G = Galvanometerverstarker, KO = Kathodenstrahloszillograph 


breitbandig eine Spannungsempfindlichkeit von einigen Mikrovolt be- 
sitzt. Ein kleines Variometer V wird zur Eliminierung von Stérspan- 
nungen beniitzt, die vom Generator aus direkt auf den Verstarker ein- 
gestreut werden. 

Der Widerstand W ist hochohmig im Vergleich zu den Impedanzen von 
Feldspule und Ampéremeter. Er vernichtet somit einen grossen Teil der 
Generatorleistung. Dafiir ist aber die erwahnte Einstreuung des Genera- 
tors auf den Verstarker unabhangig von der Impedanz (Temperatur) der 
Feldspule und unabhangig vom Innenwiderstand des Ampéremeters auf 
allen verwendeten Messbereichen. 

4.2. Kryostat. Fig. 2 zeigt die Anordnung der Spulen und des Films 
im Heliumkryostaten D. Die Feldspule P (Lange 40 mm, Innenradius 
34 mm, Aussenradius 57 mm) ist auf Plexiglas gewickelt, damit Wirbel- 
stréme vermieden werden und hat 437 Windungen aus Kupferdraht von 
1 mm Durchmesser. Die Induktionsspule S besitzt ebenfalls einen Plexi- 
glastrager. Die Wicklung (Lange 20 mm, Innendurchmesser 2 mm, Aus- 
sendurchmesser 7 mm) besteht aus Kupferdraht von 0,05 mm Durch- 
messer; ihre Windungsflache ist von der Gréssenordnung 104-105 mm?. 
Sie ist auf ein Neusilberrohr N gesteckt, das mit Hilfe einer Fiihrung, die 
in Fig. 2 nicht gezeichnet ist, in bezug auf die Feldspule P und den Film 
F zentriert wird. Die Stromzufiihrungen Z zur Induktionsspule S werden 
fein verdrillt in der Achse des Neusilberrohrs N aus dem Kryostaten ge- 
fiihrt. Zudem sind sie in der Nahe der Feldspule P durch das 20 cm lange 
und 1 mm dicke supraleitende Bleirohr B vor stérenden Induktionsspan- 
nungen geschiitzt. 


| 
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Das Magnetfeld der Erde wird vor jedem Experiment mit zwei Paaren 
von Helmholtzspulen auf einige Prozente genau kompensiert. Als Null- 
instrument dient ein empfindlicher ballistischer Galvanometerverstarker. 


q 


Fig. 2 
Anordnung von Probe und Spulen im Kryostat 
D = Heliumdewar, F = Film auf Glastrager, P = Primarspule, S = Sekundar- 
spule mit Zuleitungen Z, N = Neusilberrohr, B = Bleiabschirmung, 
W = Wolframstifte 


Die Metallfilme sind auf die Innenwand des Pyrexrohrs F aufgedampft. 
Sie besitzen einen Radius von ca. 1,2 cm und eine Lange von ca. 
18 cm. Im oberen Teil des Filmtragers F sind 4 Wolframstifte je unter 
90° versetzt eingeschmolzen, die im Innern des Rohrs platiniert sind und 
als Sonden fiir die Widerstandsmessung an den Filmen dienen. In einigen 
Versuchen, bei denen nur das Widerstandsverhalten der Filme unter- 
sucht wurde, sind die Platinkontakte auch langs einer Mantellinie des 
Pyrexrohrs angebracht worden. 

4.3. Filmherstellung. Die Filme wurden im Vakuum aufgedampft. Die 
Verdampfungsrate lag zwischen etwa 10 A/Min. und einigen Hundert 
A/Min. Der Druck beim Aufdampfen war nie grésser als # = 2:10-* mm 
Hg, vor- und nachher etwa zehnmal kleiner. 

Als Verdampfungsquelle wurde eine in der Achse des Filmtragers F 
zentrierte, ca. 16 cm lange Spirale aus Molybdandraht verwendet, der mit 
Molybdandraht von 0,05 mm Durchmesser umsponnen war. Mit dieser 
Anordnung lasst sich erreichen, dass das geschmolzene Zinn in Ritzen 
festsitzt und dadurch die Filmdicke konstant wird. 

Das aufzudampfende Zinn wurde elektrolytisch in zylindersymme- 
trischer Anordnung auf die Molybdanspirale mit Reinzinn als Anode auf- 
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getragen. Eine Probe des Anodenblechs wurde chemisch analysiert. Da- 
bei konnten kein Antimon und nur Spuren von Aluminium, Blei, Kupfer 
und Eisen festgestellt werden. Das elektrolytische Bad setzte sich nach 
PFANHAUSER 1941 aus 25 g/l NaOH, 10 g/l KCN und 25 g/l SnCl, krist. 
zusammen. Alle verwendeten Chemikalien waren analysenrein. Wir 
méchten die chemischen Verunreinigungen in den Filmen als bedeutungs- 
los ansehen neben den zahlreichen Gitterstérungen. 

Der Filmtraiger F wurde wahrend dem Aufdampfen mit fliissigem 
Stickstoff gekiihlt. Die Erwarmung der Filme beim Aufdampfen lasst 
sich mit Hilfe der Matthiessenschen Regel (vgl. Abschnitt 5.1) abschatzen 
aus der Widerstandsanderung der Filme beim Abschalten des Heizstroms 
durch die Verdampfungsquelle. Sie wurde zu maximal 15° gefunden und 
war in den meisten Fallen kleiner. 

Nach dem Aufdampfen wurden die Filme bei Zimmertemperatur ge- 
tempert und hernach vom Vakuumsystem abgeschnitten. Der Luit- 
einlass verursachte keine Widerstandsanderung innerhalb der Mess- 
genauigkeit von ca. 2%. In einem Fall wurde der Temperaturverlauf des 
elektrischen Widerstandes an einem Film iiberpriift, der zwei Wochen 
lang im Kryostat aufbewahrt lag, ohne dass eine Veranderung festgestellt 
werden konnte. 

Eine starke Gasabsorption in den Filmen findet dagegen statt, wenn 
ins Vakuumsystem Luft eintritt, bevor die Filme getempert sind. Die 
Widerstandsanderung macht dann sofort ca. 10% aus und nachfolgendes 
Tempern reduziert den Restwiderstand der Filme nicht mehr wesentlich. 

Die Bestimmung der Filmdicke wurde mit folgenden Methoden aus- 
gefiihrt: 

1. durch Eichen der Stromausbeute bei der Elektrolyse und quanti- 
tatives Abdampfen ; 

2. durch Wagen des Tragers mit und ohne Film; 

3. durch Lésen des Films in Salzséure und anschliessende potentio- 
metrische Titration*). 

Wir halten die Unsicherheit in der Kenntnis der Schichtdicke fiir 
kleiner als + 10%, wobei allerdings wie iiblich die Dichte der Filme 
gleich derjenigen von massivem Zinn gesetzt wurde. 

In unserer Anordnung musste kein Bestandteil der Aufdampfapparatur 
im Vakuum beweglich sein. Es war aber anderseits nicht méglich, die 
Verdampfungsquelle vor dem Aufdampfen intensiv zu entgasen. Mit 
dem Einsetzen der Filmkondensation war immer eine Verbesserung des 
Vakuums feststellbar. Dies ist wohl der Getterwirkung des Films zuzu- 
schreiben und diirfte das zu starke Anwachsen des Restwiderstandes bei 
unseren diinnsten Filmen erklaren (vgl. Tabelle 2 und NIEBUHR Uke 74 b 


*) Wir danken Herrn Professor Dr. O. GUBELI und Herrn dipl. ing. chem. 
H. GneprF fiir die Ausfiihrung von Analysen. 
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Tabelle 2 
Restwiderstandsverhaltnis der Zinnfilme 


din A R(4,2° K)/R(295° K) 


260 0,23 

445 a5 

470 0,23 | 
890 0,13 

960 0,11 | 
1000 0,14 

1420 0,10 

1790 0,09, 

1880 0,06 

1920 0,09 

2340 0,09 

2350 0,06, 


5. Resultate 

5.1. Widerstandsverhalten der Filme. Das Widerstandsverhalten auf- 
gedampfter Zinnfilme ist von BuCKEL und Hiiscu 1952 sowie NIEBUHR 
1952 ausfihrlich untersucht worden. Wir haben uns iiberzeugt, dass 
unsere Filme ebenfalls die folgenden Eigenschaften zeigten: 

1. Die Temperaturabhangigkeit des elektrischen Widerstandes ist fiir 
Filme gleicher Dicke reproduzierbar. 

2. Beim ersten Aufwarmen von Filmen, die durch abschreckende Kon- 
densation entstanden sind, spielen sich irreversible Widerstandsande- 
rungen ab, wobei auch negative Temperaturkoeffizienten auftreten. 
Diese Effekte hangen auf Grund von Rontgen- und Elektronenbeugungs- 
aufnahmen (RUEHL 1954, BucKEL 1954) mit dem Wachstum der Kristal- 
lite zusammen. 

3. Das Widerstandsverhalten der Filme unterhalb der héchsten Tem- 
peratur, auf die der Film gebracht wurde, ist reversibel und die Mathies- 
sensche Regel ist giiltig. 

Fig. 3 zeigt den mittleren Temperaturkoeffizienten 

1 eR (T) RET) 

R(T) Tey: 

des spezifischen Widerstandes zwischen Zimmertemperatur T und dem 
Siedepunkt 7” von fliissigem Stickstoff, bezogen auf Zimmertemperatur, 
in Abhingigkeit von der Schichtdicke 6. Fiir kompaktes Zinn (gestrichel- 
ter Pfeil am rechten Figurenrand) ist « = 4,0-10~*/Grad. 

Diskutiert man diese Messungen mit der Annahme freier Leitungs- 
elektronen, so zeigen sie den Einfluss der Begrenzung der freien Weglange 
durch die Filmdicke (Fucus 1938, CHAMBERS 1950). Es gilt fiir 1. < d 
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aay 8d 2) isle (5.11) 


WO a» den Temperaturkoeffizienten des spezifischen Widerstandes und 
1,, die mittlere freie Weglange der Elektronen in sehr dicken Schichten 


aed 
S 6 


° 


0 500 7000 (600, 2000 2500 
es 


Fig. 3 
Mittlerer Temperaturkoeffizient « des elektrischen Widerstandes der Zinnfilme 
in Abhangigkeit von der Schichtdicke 6 
——-» Grenzwert von « fiir sehr dicke Filme —_—-» « fiir kompaktes Zinn 
mit p—0,1 angepasste Kurve nach der Theorie von Fucus 1938 


bedeuten, ferner # den Bruchteil der in der Oberflache elastisch gestreu- 
ten Elektronen. 

Berechnet man gleich wie NIEBUHR 1952 fiir kompaktes Metall das 
Verhaltnis der Konzentration freier Elektronen ,; zur Konzentration 
der Atome 7 aus (FROHLICH 1936) 


Nyin=c T/O? o(7), (5.12) 
wo c = 2,5-10-§ Q2-m-Grad, @ die Debyetemperatur und o(T) den spezi- 


fischen Widerstand bei der Temperatur T > @ bedeuten, und hierauf die 
mittlere freie Weglange (7) aus (SONDHEIMER 1952) 


1(T) o(T) wn =1,27 - 10*Q, (5.13) 
so wird fiir Zinn mit 0 = 210°K und 0 (295°K) = 10,1:10-$ Q-m 
n,/4=0,1, und 1(295° K)=400A. 


Da unsere dicksten Filme ungefahr 8° Restwiderstand haben, ist dort 
etwa J, (295°K) = 370 A und a. = 3,7-10-3/Grad (ausgezogener Pfeil 
am rechten Rand von Fig. 3) zu setzen. Mit Verwendung dieser Daten 
lasst sich durch Anpassen der theoretischen Kurve nach Gl. (5.11) an die 
Messpunkte der Bruchteil der in der Filmoberflache elastisch gestreuten 
Elektronen zu x 0,1 bestimmen. 

Ferner schliesst man aus 8% Restwiderstand auf eine freie Weglange 


loo (4,2°K) = 4650 A und mit Gl. (3.23) weiter auf eine Pippardsche 
Koh 
oharenzlange P= 16300 
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Tabelle 2 zeigt das gemessene Restwiderstandsverhiltnis 
R(4,2°K)/R (295° K) 
in Abhangigkeit von der Filmdicke. Es stimmt innerhalb der Streu- 
ung fiir die dickeren Filme mit dem von BucKEL und Hirscu 1952 
sowie NIEBUHR 1952 angegebenen Restwiderstandsverhiltnis tiberein, 
wahrend sich bei unseren diinnsten Filmen der in Abschnitt 4.3 bereits 
erwahnte Gasgehalt im Metallgitter bermerkbar macht. 

Durch Tempern oberhalb Zimmertemperatur kann das Restwider- 
standsverhaltnis der dickeren Filme bis auf etwa 1% herabgedriickt 
werden. Dabei scheinen sich jedoch mindestens an einzelnen Stellen in 
der Schicht Risschen zu bilden. Jedenfalls ist es vorgekommen, dass 
getemperte Filme, deren Widerstandsverhalten in Ordnung schien, bei 
der Eindringtiefenmessung starke nichtlineare Effekte zeigten in Magnet- 
feldern, die etwa zehnmal kleiner waren als die tiblicherweise zulassigen 


(vgl. Abschnitt 5.2). 
Tabelle 3 
Zahl freier Leitungselektronen pro Atom in Zinn 


| NF|n Literatur 


| ANDREW 1949 


0,43 
Avet! CHAMBERS 1952 
0,35 KUNZLER und RENTON 1957 


0,8 ALEXANDROV und VERKIN 1958 


Die Zahl der freien Elektronen pro Atom kann experimentell aus Leit- 
fahigkeitsmessungen bestimmt werden, sofern tiber # willkiirlich verfiigt 
wird. Meistens wird im Anschluss an CHAMBERS 1950 vollig diffuse Ober- 
flachenstreuung angenommen. In Tabeile 3 sind einige Werte u;/n zu- 
sammengestellt, die fiir = 0 an kompaktem Zinn gemessen wurden. 
Sie vermitteln einen Anhaltspunkt iiber die quantitative Unsicherheit, 
mit der die verwendete Leitfahigkeitstheorie behaftet ist. Unser Wert 
n/n = 0,1; (fiir p = 0,1), der fiir ein zweiwertiges Metall verniinftig er- 
scheint, ist zwar deutlich kleiner als die tabellierten Werte, indessen 
werden die in Abschnitt 6 gezogenen Schliisse dadurch nicht gefahrdet. 

5.2. Eindringtiefenmessung. Vor der Eindringtiefenmessung wurde mit 
normalleitendem Film die in der Sekundarspule S induzierte Spannung 
V. definiert um den Faktor v abgeschwacht und kompensiert. Der hierzu 
benstigte Kapazitatswert der Dekade C sei C,,. Anschliessend wurde die 
Temperatur erniedrigt und mit supraleitendem Film wieder die in S 
induzierte Spannung V, durch Aufsuchen der passenden Kapazitat C, 


kompensiert. Es gilt dann 
v-C,/C,= ViIV,= Halt (5.21) 
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wobei sich V, und V, resp. H, und H; auf denselben felderzeugenden 
Strom beziehen. Hierauf ldsst sich die Londonsche Eindringtiefe aus den 
Gl. (5.21) und (3.15) berechnen. 

Die kritische Temperatur der Filme wurde aus dem Widerstandsver- 
lauf bestimmt. Sie lag immer etwa 4/,)° héher als bei kompaktem Zinn, 
die Umwandlungsbreite war ungefahr 4/,9)°. Ein ahnliches Widerstands- 
verhalten haben ZAVARITSKII 1951 wie auch BucKkEL und HirscuH 1952 
festgestellt. 

Lock 1951 hat gezeigt, dass Sprungpunktsverschiebungen der Gréssen- 
ordnung 2/,,° durch Spannungen zwischen Film und Unterlage bewirkt 
werden kénnen und keinen wesentlichen Einfluss auf die Eindringtiefe 
haben. 

Das ktitische Feld war in keinem Fall grésser als einige Prozente des 
kritischen Feldes kompakter Kérper. Hierfiir sind nach unseren Erfah- 
rungen nicht Randeffekte an den Enden des Films verantwortlich, son- 
dern Locher im Film. Die gleiche Feststellung macht auch SCHAWLOW 1958. 


C, wurde zuerst immer mit méglichst kleinem Strom Jp durch die 
Primarspule P eingestellt, dann wurde der felderzeugende Strom all- 
miahlich gesteigert. Es zeigte sich, dass ein Bereich von Primarfeldern 
existiert, in dem eindeutig C, von Jp unabhangig ist. Bei den ersten An- 
zeichen von Nichtlinearitat zwischen Jp und V , wurde der felderzeugende 
Strom wieder reduziert und der zur Kompensation bendtigte Kapazitats- 
wert C, tiberpriift. In vielen Fallen reproduzierte sich der lineare Teil 
wieder, manchmal wurde jedoch C, grésser. In diesen Fallen wurde der 
Film auf 4,2°K aufgewarmt und erneut abgekiihlt, wobei sich der ur- 
spriinglich gemessene Wert C, immer reproduzierte. Die kleinsten ver- 
wendeten Primarfelder betrugen etwa 1/1), Oersted, die gréssten etwa 
5 Oersted. 

C, konnte auf wenige Prozente genau eingestellt werden. In Fig. 4 ist 
eine typische Messkurve dargestellt. 


5.21. Temperaturabhangigkeit der Eindringtiefe. Fig. 5 zeigt die Tempe- 
raturabhangigkeit der Eindringtiefe von Zinn fiir verschiedene Film- 
dicken. Es werden reduzierte Einheiten verwendet, die Gl. (2.1) in eine 
Gerade durch die Punkte (1,0) und (0,1) des Koordinatensystems trans- 
formieren. Die Messpunkte zeigen fiir die verschiedenen Filmdicken deut- 
liche Abweichungen von dieser Geraden. 

Systematische Messfehler méchten wir fiir unwahrscheinlich halten, da 
storende magnetische Einstreuung mit Sicherheit vermieden werden 
konnte und geringfiigige Veranderungen in der Geometrie der Anordnung, 
wie sie durch das Abkiithlen des Kryostaten oder durch das Abpumpen 


des Heliums tiber dem Temperaturbad bewirkt werden kénnen, belanglos 
sind. 


EEE ET EE 
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Die grésste Unsicherheit bei der Auswertung der Messungen nach 
Gl. (3.15) rithrt von der Bestimmung der Schichtdicke her. Sie ist mit 
+ 10% jedoch sicher zu klein, um die gemessenen Abweichungen von 
Gl. (2.1) fragwiirdig erscheinen zu lassen. 


Te=5 6° 


0 Ci Ca eg) 150 200 250 


ie = Sige 
Fig. 4 
Temperaturabhangigkeit der Feldabschwachung V,,/V, = H,/H; 
fiir einen Zinnfilm der Dicke 6 = 1880 A 


Wesentlich scheint uns, dass unsere Messungen das Temperaturgebiet 
zwischen 1,35°K (der tiefsten durch Abpumpen erreichten Temperatur) 
und der kritischen Temperatur erfassen. Es wird dadurch ein strengerer 
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Fig. 5 

Temperaturabhangigkeit der Eindringtiefe von Zinn fiir verschiedene Filmdicken 
(e = 447 A, « = 995 A, 0 = 1420 A, o = 1880 A) und theoretische Kurven 


nach GorTER und Casimir 1934 (—), Lewis 1956 fiir a = 129)( ),@ = 1,50 (---) 
und BARDEEN, COOPER und SCHRIEFFER 1957 (—---) 
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Test auf die Giltigkeit der Gl. (2.1) ermédglicht als in verschiedenen 
4lteren Arbeiten. Die Tagungsberichte von SHOENBERG 1949 und PIp- 
PARD 1958 sind in diesem Zusammenhang von Interesse. 

Die Ubereinstimmung unserer Resultate mit denjenigen von SCHAW- 
Low und DEVLIN 1959 ist befriedigend. 

Die Ausdehnung der Eindringtiefenmessungen nach noch tieferen 
Temperaturen ist heute mit Verwendung von He? méglich und scheint 
uns interessant zu sein. 

5.22. Absolute Werte der Eindringtiefe. In Fig. 6 sind die auf T = 0°K 
extrapolierten Londonschen Eindringtiefen dargestellt, die fiir verschie- 
dene Schichtdicken 6 gefunden wurden. Es ist eine Zunahme der Ein- 
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Fig. 6 
Absolutwerte 4(0) der Eindringtiefe von Zinn in Abhangigkeit von der Filmdicke 6. 
O = eigene Messungen, e nach Lock 1951. Theoretische Kurven nach PIPPARD 
1953 und Peter 1958 mit & = 2500 A, € = 1630 A und A = 3,27-10-#! V.s.m.A— 
(—) resp. A = 1,54-10-7! V.s.m.A- (-—-) 


dringtiefe mit abnehmender Filmdicke feststellbar. Der Absolutwert fiir 
die dicksten Filme betragt A(0) = 700 + 100 A und ist damit grésser als 
der von Lock 1951 an dickeren Filmen gefundene A(0) = 500 + 10 A. 
Der Unterschied wiirde noch vergréssert, wenn wir unsere Messungen 
in gleicher Weise wie Lock 1951 von T x 3°K aus mit Verwendung 
von Gl. (2.1) auf den absoluten Nullpunkt extrapolieren wiirden. Mit den 
Angaben von SCHAWLOW 1958 besteht Ubereinstimmung. 

Man kénnte vermuten, dass die Oberflachenrauhigkeit unserer Filme 
fiir Transmissionsmessungen zu gross war und deshalb die Eindringtiefe 
liberschatzt wurde. In Vorversuchen mit Zinnfilmen, die bei Zimmer- 
temperatur und mit einer Verdampfungsrate von nur einigen A/sec in 
einer Balzers-Anlage aufgedampft wurden, hat sich gezeigt, dass eine 
messbare Abschwachung des Magnetfeldes in solchen grobkristallinen 
Filmen erst von einer kritischen Dicke 6 ~ 400 A an auftritt, sodass mit 
einer Oberflachenrauhigkeit von mindestens + 200 A gerechnet werden 
muss. Lock 1951 schatzt die Rauhigkeit seiner bei Zimmertemperatur 
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aufgedampften Zinnfilme aus elektronenmikroskopischen Aufnahmen 
ubereinstimmend auf ca. -+ 250 A. An einem grobkristallinen Film der 
Dicke 6 = 1930 A (bestimmt mit der Annahme homogener Massenbele- 
gung und Verwendung der Dichte von kompaktem Zinn) haben wir 
jedoch dieselbe Eindringtiefe 4(0) = 735 A gemessen wie an ungefahr 
gleich dicken Filmen, die bei 90° K aufgedampft wurden und deren Ober- 
flachenrauhigkeit erheblich kleiner war (Anhaltspunkte ergeben sich aus 
den Angaben von NigBuur 1952 iiber die kritische Schichtdicke von 
Zinnfilmen, die auf gekiithlte Trager aufgedampft wurden). An diinneren 
grobkristallinen Filmen wurden allerdings immer gréssere Eindringtiefen 
gemessen als an feinkristallinen, z. B. A(0) = 1000 A fiir 6 = 1500 A und 
A(0) = 1950 A fiir 6 = 1160 A. 

Man kénnte auch vermuten, dass Locher im Film als Stellen vollkom- 
mener Transparenz fiir eine Uberschatznug der Eindringtiefe verantwort- 
lich sind. Nimmt man in roher Abschatzung an, dass von solchen Stellen 
her ein temperaturunabhangiges Magnetfeld H; ins Innere des Hohl- 
k6rpers eindringt, so ware es aber neben dem Anteil H; nach Gl. (3.15) 
so betrachtlich, dass die experimentell gefundene Temperaturabhangig- 
keit von (H; + H,) unverstandlich ware. 


6. Diskussion 

Die Temperaturabhangigkeit der Eindringtiefe lasst sich auf einfachste 
Weise herleiten aus dem Zwei-Fluida-Modell von GorTER und CAsIMIR 
1934 mit Gl. (1.2) als Verkniipfung zwischen der Konzentration supra- 
leitender Elektronen und der Eindringtiefe. In diesem Modell ist die freie 
Energie des Supraleiters so angepasst, dass die spezifische Elektronen- 
warme proportional zu 7? wird; als thermodynamische Konsequenz 
hangt das kritische Feld quadratisch von der Temperatur ab. 

Neuere Messungen an supraleitendem Zinn (CorAk und SATTERTH- 
WAITE 1956, GoopMAN 1957, ZAVARITSKII 1957) legen fiir die spezifische 
Elektronenwarme eine Temperaturabhangigkeit nahe von der Form 


¢,, = A(T) exp (—@ TT) (6.1) 


mit einer Energieliicke AE ~ «kT, in einem Einelektronen-Energie- 
spektrum, wo « von der Gréssenordnung Eins ist. Entsprechende Ab- 
weichungen im Temperaturverlauf des kritischen Feldes sind von Lock, 
PIPPARD und SHOENBERG 1951, SERIN, REYNOLDS und LOHMANN 1952 
sowie MAXWELL und Lutes 1954 gefunden worden. 

Lewis 1956 hat das Zwei-Fluida-Modell von GorTER und Casimir 1934 
verallgemeinert, indem er den Ausdruck fiir die freie Energie des Supra- 
leiters an eine exponentielle Temperaturabhangigkeit der _spezifischen 
Elektronenwarme anpasst (temperaturunabhangige Energielticke). Als 
Konsequenz findet er mit Verwendung von Gl. (1.2) eine Temperatur- 
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abhangigkeit der Eindringtiefe, die fiir « = 1,25 und « = 1,50 in Fig. 5 
dargestellt ist. Die Theorie von BARDEEN, COOPER und SCHRIEFFER 1957 
sagt eine 4hnliche Temperaturabhangigkeit voraus, die in Fig. 5 ebenfalls 
eingezeichnet ist. 

Erst nach Abschluss dieser Arbeit haben wir von den Berechnungen 
von Miter 1959 Kenntnis erhalten, in denen die Temperaturabhangig- 
keit der Eindringtiefe von Zinn fiir verschiedene Werte des Verhaltnisses 
von Kohiarenzlinge zu mittlerer freier Weglange aus der Beziehung zwi- 
schen Stromdichte und Vektorpotential nach Matris und BARDEEN 1958 
explizit berechnet wird. MILLER findet fiir alle Werte der mittleren freien 
Weglinge ein ahnliches Temperaturverhalten der Eindringtiefe. 

Experimentelle Evidenz fiir eine Energieliicke aus Eindringtiefen- 
messungen ist erstmals von SCHAWLOW und DEVLIN 1959 an massivem 
Zinn gefunden worden. Auch unsere Messungen an Filmen lassen sich 
nach Lewis 1956 bzw. BARDEEN, COOPER und SCHRIEFFER 1957 inter- 
pretieren. In Fig.5 fallt auf, dass sich die Breite der Energielticke nur 
schwach auf die Temperaturabhangigkeit der Eindringtiefe auswirkt. Fiir 
andere Evidenzen an Zinn sei auf die zusammenfassende Arbeit von BIONDI, 
FORRESTER, GARFUNKEL und SATTERTHWAITE 1958 sowie auf die neueren 
Ultrarot-Experimente von RICHARDS und TINKHAM 1958 hingewiesen. 


In Fig. 6 sind die effektiven Londonschen Eindringtiefen am absoluten 
Nullpunkt in Abhangigkeit von der Schichtdicke 6 eingezeichnet, die aus 
den Gl. (3.15) und (3.22) mit & = 2500 A (siehe Abschnitt 3.2), & = 1630A 
(siehe Abschnitt 5.1) und den Werten A = 3,27-10-*! V.s.m.A-! (LAUR- 
MANN und SHOENBERG 1949, Lock 1951) resp. A = 1,54:10-%2 V.s.m.A- 
(FABER und PripparD 1955) fiir die Supraleitungskonstante berechnet 
wurden. Die Pfeile am rechten Figurenrand entsprechen den Eindring- 
tiefen, die sich nach Pirparp 1953 fiir den supraleitenden Halbraum mit 
diffuser Oberflachenstreuung ergeben. 


Der von FaBER und Pipparp 1955 angegebene Wert fiir die Supra- 
leitungskonstante ist von BARDEEN, COOPER und SCHRIEFFER 1957 ver- 
wendet worden und gibt fiir kompaktes Zinn am absoluten Nullpunkt 
eine Eindringtiefe 2(0) = 575 A. 

Unsere Messungen sind mit der nichtlokalen Theorie vertraglich, 
wenn man die Unsicherheit, die mit der Bestimmung der Kohirenz- 
lange € nach Abschnitt 5.1 verbunden ist, beriicksichtigt. Die von uns ge- 
fundene Abhangigkeit der Eindringtiefe von der Filmdicke hat wegen dem 
in Abschnitt 5.1 Erwahnten qualitative Bedeutung. Man kann den Mess- 
ungen aber doch entnehmen, dass die Eindringkurve keine einfache Expo- 
nentialfunktion ist. LEwrs 1958 hat einen Versuch unternommen, die Ein- 
dringkurve mit Richtungskorrelationsexperimenten auszumessen ; quanti- 
tative Aussagen sind jedoch bis jetzt nicht moglich geworden. 
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Die starkste Stiitze fiir die nichtlokale Theorie bedeutet wohl die 
nicht-tensorielle Anisotropie der Eindringtiefe, die von PrpParp 1950 an 
Zinn gefunden wurde. Zur Interpretation dieser Experimente sind aber 
Zweifel gedussert worden (KHAIKIN 1955, PrppaRD in BARDEEN 1956). 
SCHAWLOw und DEVLIN 1959 a bestitigen in ihren kiirzlich ausgefiihrten 
Anisotropiemessungen an Zinnplatten die Pippardsche Interpretation. 

Eine Verbesserung der von uns verwendeten Vakuumtechnik ist ohne 
allzu grosse Schwierigkeiten méglich, ebenso kann das Abschneiden der 
Filme vom Vakuumsystem vor der Eindringtiefenmessung vermieden 
werden. Es ergibt sich dann die Méglichkeit, entsprechende Messungen 
an diinneren Filmen auszufiihren und damit die Form der Eindringkurve 
besser zu priifen. Ebenfalls lohnend scheint uns die Ausdehnung solcher 
Messungen nach noch kleineren reduzierten Temperaturen T/T,. 

Eindringtiefenmessungen an Blei sind in Vorbereitung. Blei erscheint 
uns besonders interessant, weil es die gréssten Abweichungen vom Gesetz 
der korrespondierenden Zustande zeigt. DECKER, MAPOTHER und SHAW 
1958 schliessen aus der von ihnen gemessenen Temperaturabhangigkeit 
des kritischen Feldes, dass die spezifische Elektronenwarme eher propor- 
tional zu T* ist als proportional zu exp (— « T/T). Weil die Zerlegung 
der spezifischen Warme in die Anteile des Gitters und der Elektronen bei 
Blei besonders schwierig ist, konnte zusatzliche Information aus Eindring- 
tiefenmessungen niitzlich sein. 

Unserem verehrten Lehrer, Herrn Prof. Dr. G. Buscu, danken wir fiir 
das férdernde Interesse und die Unterstiitzung bei dieser Arbeit herzlich, 
ebenso Herrn Dr. A. L. ScHAw Low fiir private Mitteilungen und die Ein- 
sicht in unver6ffentlichte Resultate. Dem Schweizerischen Nationalfonds 
zur Férderung der wissenschaftlichen Forschung sind wir fiir finanzielle 

-Unterstiitzung zu Dank verpflichtet. 
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The Mechanism of the Reversal of the Spontaneous 
Polarization in LiH,(SeO,), Single Crystals 


by E. Fatuzzo 
Laboratories RCA Limited, Zurich, Switzerland 


(15. VIII. 1959) 


Abstract. The reversal of the spontaneous polarization in LiH,(SeO,), crystals 
has been studied as a function of applied electric field. Except for very low fields 
the switching time #, follows a power law of the form: ¢, = RE~5!?. Thermal and 
electrical treatment of the sample showed that up to fields of 50 KV/cm the switch- 
ing time is controlled primarily by the nucleation of new domains. It thus appears 
that the 5/Z power law is determined by the nucleation rather than by the domain 
wall motion. The interaction between domains and nuclei in LiH,(SeO,), was found 
to be very high. It is proposed that all ferroelectrics with a high spontaneous polar- 
ization like BaTiO, and LiH,(SeO,), tend to show a strong domain-nucleus inter- 
action. 


1. Introduction 


LiH,(SeO,). is a new ferroelectric material described by PEPINSky and 
VEDAM?). They report a large spontaneous polarization at room tempera- 
ture of 15-0 wcoul/cm? and a 60 cycle coercive field of 1-4 KV/cm. No 
Curie point can be observed; the material decomposes at around 100°C. 
Due to the fact that this material is ferroelectric at room temperature and 
that the spontaneous polarization is very high it is interesting to study 
its switching properties. 

In ferroelectrics the reversal of the spontaneous electrical polarization 
occurs through two mechanisms?): first the nucleation of new domains 
and second the growth of these domains through the sample by domain 
wall motion. Based on these two mechanisms, a model has been developed 
by Fatuzzo and Merz?) which explains the experimental results in Tri- 
Glycine Sulfate and also in BaTiO,. This model will now be applied to 
LiH,(SeO,)>. 

In BaTiO, the nucleation was found to be the slower of the two mech- 
anisms‘) up to fields of 50 KV/cm. and thus it governs the switching 
time. In Tri-Glycine Sulfate?), on the other hand, the switching was 
found to be determined by a nucleation process only in the low field 
region but by domain wall motion in the high field region. 

We have investigated and reported about the domain-nucleus inter- 
action in different materials) and found that those materials which have 
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a high polarization tend to show a high interaction. We therefore expect 
LiH,(SeO3). (which has a high spontaneous polarization) to have a 
strong domain-nucleus interaction. 


2. Preparation of the Samples 


The crystals are grown from aqueous solution by the standard method 
and large crystals can be obtained. The material has a very pronounced 
cleavage plane parallel to the ferroelectric direction, so that the cutting 
and handling of the samples is rather delicate, as they can easily be 
broken along the cleavage direction. It is therefore very difficult to obtain 
samples thinner than about 0-1 mm. We have prepared all our samples by 
cutting the crystals by means of a wet thread, and then by carefully 
grinding them with abrasive powder and alcohol. 

As electrodes we have used silver paste or evaporated gold; no notice- 
able difference between the two has been found. The electrode area must 
be kept relatively small, so as not to draw too much current from the 
pulse generator when high voltages are applied. On the other hand, if 
the electrodes are too small, a strong Barkhausen noise is observed, which 
does not permit measurements at very low fields. We have obtained the 
best result by using crystals with an electrode area of about 1 mm’. 


3. Experimental Results 
3.1. Switching time 


The switching time ¢, of LiH,(SeO;), depends considerably on the 
thickness of the sample. For thin samples (~ 0-1 mm) ¢, is nearly as fast 
as in Tri-Glycine Sulfate, but for thicker samples it is slower than in 
that material. In Fig. 1 we have plotted the switching current 7, versus 
applied field E. Except for extremely low fields, where some deviation 
occurs, both the switching current and the switching time follow a law 
of the form: : 

1, = RE i= KE 
where K = 2.6x 104 and k = 3.91078 if 2, is measured in mA, t, in usec 
and E in KV/cm. Furthermore n = 5/2. 


3.2. Shape of the Switching Pulse 


The switching pulse was studied as a function of applied field. We 
found no change in the shape of the pulse from low to high applied fields; 
the pulse is for all fields almost symmetrical. The ‘symmetry’ 3) which is 
defined as the ratio of ‘rise time’ to ‘decay time’ of the switching pulse 
is very close to 1 over the whole range of applied fields. Even for very 
low fields, where a rather strong Barkhausen noise is observed, the shape 
of the switching pulse remains the same. 
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There seems to be some indication of a slight dependence of the sym- 
metry of the pulse on crystal thickness ; thin samples give switching 
pulses with a slight asymmetry. 


3 5 10 20 40 
E (KV/cm) 


Fig. 1. Switching current versus applied field. 
The electrode area is 6 x 1073 cm?., 


3.3. Thermal and Electrical Treatment 


We tried to determine whether the switching pulse is controlled by 

domain wall motion or by nucleation. This was done by using the tech- 
niques of surface-heating and switching in parts as described for Tri- 
Glycine Sulfate in a previous publication*). The three following facts 
indicate that the nucleation is the slower process in LiH;(SeO3), and thus 
determines primarily the switching time and the shape of the switching 
pulse. 
(a) A small heater is placed in front of one electrode and then removed 
after a very short time. During the heating period, the switching time ¢, 
decreases by a factor of 5 to 6 in just a few seconds. Upon removal of the 
heater, ¢, returns to almost the original value in a few seconds. During 
the warming and cooling of the surface the pulse keeps its symmetry 
unchanged. 

(b) By applying to the sample 4 or 5 pulses which are shorter than the 
switching time ¢, we are able to reverse the polarization in steps whereby 
the shape of the small individual current pulses fit together and add up 
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to the complete switching pulse which is obtained when only one long 
voltage pulse is applied. 

(c) By applying pulses having a duration shorter than a certain critical 
time ¢*, the polarization does not reverse, even if very many of them 
with the same polarity are applied. In LiH,(SeOs), the critical time t* is 
much shorter than the switching time ¢,. 


4. Discussion 


The 5/2 power law for the switching time in LiH,(SeO;), up to very 
high fields is a very interesting result, as it might be related to the 3/2 
power law found by G. J. GorpsmiTH®) in Thiourea and by H. L. Stap- 
LER®) in BaTiO, at extremely high fields. In Tri Glycine Sulfate we 
found?) that at low fields ¢, follows an exponential law and at high fields 
a linear law. It is difficult to see how a 5/2 (or 3/2) power law can fit into 
the model developed for Tri Glycine Sulfate. However, we first have to 
know whether nucleation or domain wall motion is the dominating factor. 

Since the shape of the switching pulse does not depend on applied field 
it follows?) that only one of the two mechanisms controls the switching 
time. Furthermore, the three experimental facts described in section 3.3 
indicate that the dominating mechanism should be nucleation for the 
following reasons: 

(a) The response of the switching pulse to the heating of the surface 
is very prompt. In this short time the heating can affect only the surface 
of the sample hence only the rate of nucleation*) and not the wall motion 
in the interior. This result is different from that obtained on GaAsH”’). 
There, 5 min are necessary to change the switching time by only 20% 
by heating of the surface. The switching time is in that case primarily 
determined by the wall velocity inside the sample. 

(b) In LiH;(SeQg), it is possible to reverse the polarization in steps by 
applying many short pulses, which is a further confirmation?) that in the 
whole range of fields used the nucleation time is larger than the domain 
wall motion time, otherwise the growing domains would collapse back 
every time the field is removed and no switching would be possible. 

(c) The fact that the critical time ¢* is much shorter than ¢, is another 
argument that in LiH,;(SeOs), the switching is governed primarily by the 
nucleation, because in this case the critical time ¢* is given by the domain 
wall motion time?). 


5. Conclusions 


We have shown that in LiH,(SeO,), over the whole range of fields the 
nucleation seems to be slower than the domain wall motion and thus 
controls the switching time. From this follows that the nucleation, and 
not the domain wall motion is responsible for the 5/2 power law of the 
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switching time. It is a rather remarkable result that the nucleation time 
does not depend exponentially on the applied field but follows a power 
law. On the other hand, it appears that the 3/2 power law observed by 
GoLpsMITH®) in Thiourea and by STADLER®) in BaTiO, might be due to 
the same mechanism. In Tri Glycine Sulfate too, the nucleation time does 
not follow the exponential law up to very high fields). 


The interaction between domains and nuclei can be determined 
from the ‘symmetry’ of the switching pulse’) which in Lili;(SeO;)51s 
almost 1. Thus the interaction is very strong, almost as strong as in 
BaTiO . There seems to be some indication, however, of a slight decrease 
of the interaction with decreasing thickness of the sample. 


Based on the experimental facts, we propose that in every ferroelectric 
material the field dependence of the switching current and switching time 
can be described in the following way. There is a low field region I in 
which the switching time is controlled by the nucleation time and a high 
field region II in which the switching time is controlled by the domain 
wall motion time. Furthermore, the ‘nucleation region I’ itself can consist 
of two parts, a very low field region IA in which the nucleation time fol- 
lows the usual exponential law ¢,, = t, e+*/* and a medium field region IB 
in which it follows a power law t, = kRE-". 

Following this proposal, we conclude that in BaTiO, it has not been 
possible to reach region IT in which one would expect to find a linear 
dependence of 1/t, on E. In this material only region IA and IB are 
observed that is to say an exponential and a power law behavior both 
of which are controlled by the nucleation of domains; in BaTiO, one 
never reaches the ‘domain wall motion region II’. On the other hand, 
Tri Glycine Sulfate only shows region JA and II, that is an exponential 
nucleation region and a linear domain wall motion region; region IB is 
very smali and cannot be detected. LiH3(SeO3), seems to follow the same 
pattern like BaTiO, that is it shows an exponential low field region and a 
power law high field region both of which are governed by nucleation. 
However, the transition from the exponential to the power law occurs 
at much lower fields than in BaTiQOs. 

It is interesting to note that LiH,(SeO ;). is in many respects very 
similar to BaTiO; it shows a high electrical spontaneous polarization, 
shows a strong domain-nucleus interaction which manifests itself in a 
symmetrical switching pulse whose shape does not depend on electrical 
field’), and the switching time versus field curve consists only of regions 
IA and IB (the linear domain wall motion region cannot be reached). 

This then raises the question whether all ferroelectrics with a high 
spontaneous polarization must show a strong domain-nucleus interaction 
and a switching behavior which is primarily determined by nucleation up 
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to very high applied fields. The other extreme, a ferroelectric with a very 
small spontaneous polarization is represented by Guanidine Aluminum 
Sulfate Hexahydrate (GASH). This material, as a matter of fact, does 
show a very weak domain-nucleus interaction and a linear behavior in 
switching time, which already at rather low fields is governed by the 
domain wall motion time’). We will report about the results in GASH 
in a separate paper. 
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Amélioration du plateau des compteurs Geiger-Miiller 
a coque métallique et remplissage argon-alcool 


par J. Kern et O. Huber 
Institut de Physique de 1’ Université de Fribourg 


(15 VIII 1959) 


Abstract. The construction of a metallic Geiger-Miiller Counter is described. 
Spurious counts are succesfully suppressed by a careful choice of wire diameter. 
For the elimination of end effects a new arrangement with two concentric guard 
rings was finally developed. With Argon-Alcohol mixture, the plateau shows a slope 
ot 0,6% over 150 volts in «homogenous» irradiation. Using a collimated beam of 
gamma rays 0,24% over 160 volts is obtained. It is shown that in the latter case 
the residual slope is due exclusively to the decreasing of the deadtime with in- 
creasing overtension. 


1. But du travail 


Le probléme a résoudre était celui de la construction d’un compteur 
G. M. pour le spectrométre f de notre Institut?). Ce détecteur doit réunir 
les caractéristiques suivantes: 

a) Un diamétre de cathode de 30 mm pour pouvoir capter un faisceau 
divergent sortant d’un diaphragme carré de 20 x 20 mm. 

b) Un plateau aussi long et plat que possible pour pouvoir faire des 
mesures quantitatives précises dans un milieu ot la température n’est 
pas constante. 

c) Une fenétre mince pour la détection d’électrons de faible énergie. 

d) Une longueur réduite pour limiter le mouvement propre et la sen- 
sibilité 4 un rayonnement y ambiant éventuel. 


2. Introduction 


La condition c) nous impose l’emploi de gaz ou vapeurs de remplissage 
non agressifs 4 une faible pression totale. Nous avons adopté un mélange 
argon-alcool a la pression de 100 Torr. On aurait pu choisir un autre 
mélange: MEUNIER, Bonpas et LEGRAND?) ont étudié les conditions 
spectroscopiques que doivent remplir les vapeurs organiques et proposé 
le méta- et le paraxyléne. Le probléme des produits de décomposition n’a 
cependant pas été considéré et trés peu de mesures ont été faites avec ces 
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vapeurs organiques. Pour l’alcool, par contre, de nombreuses mesures 
quantitatives ont été publiées, auxquelles il est intéressant de se référer. 
L’alcool est aussi chimiquement moins actif. 

Il est pratique, sinon nécessaire, d’employer un compteur facilement 
démontable 4 cathode métallique. 

CHAUDHRI et FENTON®) ont fait une étude systématique sur des comp- 
teurs de ce type. Leur cathode avait 22 mm de diamétre et leur anode 
était limitée par des capillaires en pyrex. Ils ont trouvé les valeurs optima 
suivantes: Longueur de l’anode 40 4 50 mm, diamétre de l’anode 0,12 mm, 
pente du plateau 4°% sur 100 volts, longueur du plateau 300 volts. 

Il nous parait utile et possible d’améliorer ce résultat. Nous avons con- 
sidéré comme acquis que la pente du plateau provient, en grande partie 
au moins, de deux effets: 

1° de l’apparition de décharges parasites d’autant plus nombreuses 
que la tension augmente ; 

2° deffets aux extrémités du compteur. 

Pour supprimer le premier de ces effets on peut, comme le propose 
PutMAN‘), imposer au compteur un temps mort artificiel a l’aide d’un 
systéme électronique externe (systéme de paralysie). 


Il y a peut-étre une meilleure méthode: FENTON et FULLER®) ont me- 
suré le taux des impulsions parasites en fonction du diamétre de l’anode. 
A charge par impulsion égale, ils trouvent que ce taux est minimum, et 
pratiquement nul, pour un diamétre d’environ 0,2 mm. I] semble donc 
qu’en utilisant ce diamétre on devrait pouvoir supprimer le premier effet. 

Des effets aux extrémités donnent également une contribution a la 
pente du plateau. L’efficacité du compteur augmente avec la surtension 
de la fagon suivante: 


a) par un accroissement du volume sensible, c’est-a-dire du volume ot 
la présence d’un électron libre peut provoquer la décharge du compteur. 

b) par un accroissement de la multiplication gazeuse a proximité de 
chaque point de l’anode. Comme l’ont montré indépendamment Nawryn 8) 
et WILKINSON’), l’efficacité autour d’un segment de l’anode est fonction 
de la multiplication gazeuse, donc du champ électrique local. L’affaiblis- 
sement du champ prés des supports de l’anode, spécialement lorsqu’ils 
sont conducteurs, conduit a une efficacité croissante de ces régions en 
fonction de la surtension, alors que le centre du compteur a atteint dés 
le début du plateau une efficacité voisine de 100%. 


Pour éliminer ces effets de bout, on peut entourer l’anode, a ses extré- 
mités, d’électrodes de garde. Une premiére méthode consiste 4 donner 
a cette Glectrode le méme diamétre que l’anode, comme le proposent 
Rossi et StauB’) ou SIKKEMA®) pour des compteurs proportionnels. Il 
ne nous semble pas que la méthode puisse s’appliquer dans le domaine 
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Geiger, oti la décharge n’est pas localisée. La seconde méthode, proposée 
par CockrortT et CuRRAN?®), consiste A entourer l’extrémité de l’anode 
par un tube coaxial mis, si possible, au potentiel correspondant a celui 
de son rayon dans la distribution cylindrique non perturbée. Par cette 
construction la pente de leur plateau est abaissée de 7,4 a 4,4% par 
100 volts. 

Nous nous sommes proposé d’étudier systématiquement des comp- 
teurs de cette derniére construction. 


3. Méthode expérimentale 


La principale difficulté que l’on rencontre, lorsqu’on veut comparer 
les caractéristiques de divers compteurs, est le manque de reproductibilité 
des caractéristiques. Mis 4 part le mode d’irradiation, point sur lequel 
nous reviendrons, ceci est di aux différences de remplissage (y compris 
les impuretés) et, dans une certaine mesure, aux différents états de sur- 
face de la cathode. Pour éviter ces inconvénients, nous avons construit 
différents types de compteurs dans lesquels un paramétre est ajustable 
de l’extérieur, au moyen d’un aimant, tous les autres restant communs; 
Vexpérience se situe donc entiérement dans lesmémes conditions gazeuses. 

Un compteur est représenté schématiquement dans la figure 1. Sauf 
spécifications contraires, les conditions de |’expérience sont les suivantes: 
La cathode est en laiton ou laiton nickelé. Elle est polie mécaniquement ; 
nous ne lui avons fait subir aucun traitement chimique. Les électrodes 
de garde sont en laiton et l’anode en acier inoxydable. Les parties iso- 
lantes sont en Cibanit*). 

Chaque systéme est placé dans un tube de verre. A une extrémité de 
ce tube on a soufflé un fond; sur l’autre on a scellé une plaque de. fer 
avec de la picéine. La plaque de fer est munie de traversées en verre 
«Philips». Les connexions électriques sont assurées par des fils de cuivre 
émaillés, placés a l’intérieur de «spaghettis» en Teflon. Si ces connexions 
doivent étre étendues lors de l’ajustement, on les a enroulées en spirale. 
Le remplissage et l’évacuation du compteur se fait par un robinet de 
verre, graissé au silicone. » Site 

Chaque compteur neuf est évacué a l’aide d’une pompe a diffusion a 
huile, tandis qu’il est chauffé 4 environ 60°C, et ceci pendant 48 heures 
ou plus, jusqu’A ce que la pression soit descendue au voisinage de la 
pression limite du poste de pompage. Ces précautions sont absolument 
nécessaires si l’on veut que les caractéristiques soient stables dans le 
temps. : , 

Les pressions des gaz de remplissage sont mesurces avec un mamomeie 
4 mercure. L’argon a une pureté garantie de 99,99% ; V’'alcool éthylique 


*) Produit de CIBA a Bale. 
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provient d’ampoules scellées du commerce et a une pureté garantie de 
99,1%. Si le compteur n’est pas soigneusement dégazé les gaz désorbés 
des parois contribuent beaucoup plus fortement aux impuretés du mé- 
lange que les impuretés des gaz de remplissage. Sur une pression totale 
de 100 Torr, la pression partielle d’alcool initiale est de 14 a 16 Torr. 
Aprés quelques heures cette pression partielle a diminué d’environ 4 Torr 
par suite d’adsorption. , j 
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Schéma du compteur 
d est négatif lorsque l’isolation est en retrait (comme sur la figure) 


Le taux de comptage moyen a été maintenu dans l’ordre de 40 impul- 
sions par seconde. La source du rayonnement est constituée par du Co®. 
L’irradiation a été faite de deux maniéres: 

a) Homogéene, en plagant la source a une distance suffisante du comp- 
teur pour que le rayonnement soit réparti uniformément sur toute sa 
longueur. 

b) Concentrée, en interposant un canal de plomb entre la source et le 
compteur pour affaiblir le rayonnement aux extrémités de l’anode. 

La résistance de travail est de 3 MQ. Le potentiel des électrodes de 
garde est fixé par un potentiométre ohmique d’environ 15 MQ entre la 
cathode, mise a la terre, et la haute tension stabilisée. 


On introduit les symboles et définitions suivants: 


V = tension statique d’anode. 

V, = tension des électrodes de garde. 

R = 1000-V,/V. 

Ry», = valeur de R qui donne aux électrodes de garde le potentiel correspondant a 
celui de leur rayon dans la distribution cylindrique non perturbée. 

N = taux de comptage (coups/sec). 

AN = accroissement du taux de comptage pour une augmentation de tension 
AV = 100 volts. 
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V, = seuil de comptage. Le seuil de discrimination est de 0,6 volts. 

Vz = Tension pour laquelle le compteur est déchargé par de nombreuses décharges 
parasites (cf. § 5). 

L =V,—V, = longueur du palier. 


Par pente relative du plateau nous entendons le rapport AN/N. N est 
pris au milieu du plateau. 


Par plateau nous entendons la partie la moins inclinée du palier. 
T,, = Temps mort. 
4. Compteur I 


Caractéristiques: Longueur D variable; diamétre de l’anode a= 
0,2 mm; diamétre des électrodes de garde c = 3 mm; retrait de isolation 


d@=—2Zmm. R,, = 460. Irradiation homogéne. 
600 700 800 R (D=40) 
an pees WS Ta iste sche 
N 
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PENTE |JRELATIVE DU PLATEAU: AV= 100 V 
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Fig. 2 
Compteur I. a = 0,2 mm; c = 3mm; d = —2 mm; Irradiation homogéne 


Pente du plateau en fonction de la longueur D et du rapport Rk 


Avec ce compteur nous avons étudié la pente du plateau en fonction 
de la longueur D de l’anode et en fonction du rapport R. Nous avons 
irradié le compteur de facon homogéne afin que les effets aux extrémités 
soient bien mis en évidence. Le résultat des mesures est reporté dans 
la figure 2. idee 

Deux mesures 4 longueur D constante (courbes a et 6) montrent l’amé- 
lioration de la pente du plateau lorsque R se rapproche de Kk the Pour une 
valeur R constante, égale 4 630 (courbe c), le plateau s’améliore lorsque 
le compteur s’allonge, par suite de la diminution relative des effets aux 


extrémités. 
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Il n’était pas possible d’abaisser R jusqu’a R,;: Lorsqu’on observe la 
longueur du palier L en fonction de valeurs décroissantes de R, on cons- 
tate qu’elle est constante jusqu’a une certaine valeur critique de Rk que 
nous appellerons K. Elle diminue ensuite rapidement, de sorte que tout 
plateau utile vient 4 disparaitre avant que KF n’atteigne R,,. 


5. Compteur II 

Caractéristiques: D = 80 mm; a variable; c= 3 mm; d= — 2mm. 
Irradiation concentrée. 

Ce systéme est constitué par un long tube de verre dans ]’axe duquel 
est tendu un fil d’anode se composant de plusieurs sections. 

On a représenté dans la figure 3 la relation entre L et R pour les diffé- 
rentes valeurs de a. 

Nous devons faire quelques remarques sur la maniére dont a été dé- 
terminé L: S’il n’y a aucune difficulté concernant V,, il faut préciser les 
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Fig. 3 
Compteur II. D = 80 mm; c = 3 mm; d = —2 mm 


Longueur du palier en fonction de R pour différents diamétres de l’anode 


critéres que nous avons choisis pour la détermination de V,. Pour les 
valeurs de R inférieures a K, le taux des impulsions augmente lentement 
jusqu’a une certaine tension ou, d’autant plus subitement que le diamétre 
des électrodes de garde est petit, des décharges continues apparaissent. 
Ces décharges sont accompagnées d’impulsions géantes. Pour les valeurs 


ee, 
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R plus grandes que K, par contre, le taux des impulsions augmente conti- 
nuellement avec la tension jusqu’a de trés grandes valeurs et la distinc- 
tion de véritables décharges continues est beaucoup plus difficile. Des 
impulsions géantes commencent a apparaitre a des tensions plus petites 
que celles qui provoquent des décharges continues. Elles sont accom- 
pagnées de trains de décharges. C’est pour un certain taux de ces dé- 
charges, observées a loscillographe, que nous avons arbitrairement fixé 
la tension V,. La précision de reproduction de la détermination peut étre 
estimée a 10 volts pour des mesures consécutives. 

On constate que la tension V, diminue lorsqu’on augmente le diamétre 
de l’anode, tandis que la tension de seuil augmente. I] en résulte un double 
raccourcissement de L. 

Le résultat des mesures de la pente du plateau en fonction de a et de 
R est représenté dans la figure 4. Ces mesures ont été effectuées en con- 
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Fig. 4 
Compteur II. D = 80 mm; ¢ = 3mm; d= —2 mm 


Irradiation concentrée 
Pente du plateau en fonction de FR et de a 


centrant l’irradiation sur le milieu du compteur: 70% des décharges sont 
ainsi déclenchées sur la moitié centrale de l’anode. L’effet des extrémités 
est réduit et l’influence du diamétre de l’anode est mieux mis en évidence. 

Comme on le voit dans la figure 3, la valeur R,, ne peut étre imposée 
aux électrodes de garde. On a alors comparé les plateaux mesurés avec 
des valeurs R — K égales. En dépit de l’arbitraire de ce procédé, on ob- 
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tient une pente minimum pour un diamétre de 0,18 mm, en concordance 
avec les résultats de FENTON et FULLER®) obtenus par une tout autre 
méthode. 

Ce résultat ne peut étre considéré comme tout a fait définitif. La diffé- 
rence K — R,, est plus grande pour les petits que pour les grands dia- 
meétres. Ces derniers sont favorisés par notre mode de comparaison, puis- 
que les plateaux deviennent meilleurs si R s’approche de R,,. Si donc un 
diamétre plus grand que 0,18 mm a peu de chance de donner une meil- 
leure pente, il n’est pas exclu a priori, sur la base de nos seules mesures, 
qu’un plus petit diamétre ne soit plus favorable si l’on pouvait faire la 
seule comparaison correcte, soit avec R = R,, pour tous les diamétres. 


6. Compteur III/1 


Caractéristiques: D = 50 mm; a= 0,18 mm; c= 3 mm; d variable. 
R,, = 450. Irradiation concentrée. 

Nous avons voulu étudier l’influence du retrait de lisolation des élec- 
trodes de garde sur la valeur K. La figure 5 montre que la valeur R,, 
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Fig. 5 
Compteur III. D = 50 mm; a = 0,18 mm; c = 3 mm 
Longueur du palier en fonction de R pour différentes valeurs de d 


peut €tre atteinte sans perte sur la longueur du palier pour une saillie 
de Visolation d= + 2mm. Dans ce cas le volume sensible du compteur 
a l’inconvénient d’étre partiellement limité par une surface isolante sus- 
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ceptible de se charger et est ainsi soumis a des fluctuations. Si l’on limite 

le faisceau irradiant par une collimation (une fenétre dans la cathode, 

s'il s’agit d’électrons) cet inconvénient n’a plus d’influence. La figure 6 

représente la pente du plateau mesurée avec collimation en fonction de 

R, avec d= + 2mm. La pente la plus faible est obtenue pour R = R,,,. 


MESURES: © SUR 50- 80V 
ae e 150-180V 
‘ 200-220V 
0,02 
FA 
= 
0015 |S 
a 
—? 
a 
ui 
> 
& 
5 
0.01 L#& 
ul 
— 
0,008! % 
a 
0,006 
0,004 
0,002 
0 Rene pio ot cole SE Pan, Snail ery 
400 500 600 700 800 300 1000 = R 


Fig. 6 
Compteur III. D = 50 mm; a= 0,18 mm; ¢ = 3 mun; d= +2 mm 
Ry, = 450. Irradiation concentrée 
Pente du plateau en fonction de R 


Nous avons appliqué ce résultat a la construction d’un compteur dont 
la fenétre de mica de 24 x 24 mm, épousant la forme du compteur, est 
passée intérieurement a l’aquadag; avec ce compteur, dont la longueur D 
était égale a 74 mm, nous avons obtenu une pente de 0,5% sur 150 volts. 


7. Compteur III/2 
Caractéristiques: D = 56 mm; a= 0,10 mm; ¢ = 3 mm; d variable. 
R,, = 404. Irradiation concentrée. 
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Nous avons vu au paragraphe 5 qu'il n’était pas exclu qu'un diamétre 
d’anode plus petit que 0,18 mm ne permette d’obtenir un meilleur pla- 
teau, au cas ot le potentiel théorique serait appliqué aux électrodes 
de garde. Nous avons voulu examiner ce point. 

La figure 7 montre la variation de K en fonction de d. La valeur de K 
devient égale 4 R,, lorsque la saillie de Visolation atteint + 1,3 mm 
environ. 

Nous avons fixé d 4 + 2 mm et mesuré la pente du plateau en fonction 
de R jusqu’a R,,. Nous n’avons pas pu obtenir systématiquement des 
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Fig. 7 
Variation de K avec la saillie (+d), resp. le retrait (— d), de V’isolation pour différents 
compteurs 


pentes inférieures a 1,1°%, pente nettement supérieure a celles obtenues 
avec le compteur III/1. La conclusion s’impose donc que les mesures de 
FENTON et FULLER®) décrivent correctement l’influence du diamétre de 
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Vanode sur la pente du plateau et que le diamétre mesuré a = 0,18 mm 
est optimum. Nous avons adopté cette valeur de a pour la suite de nos 
expériences. 

Les causes de l’influence sensible du diamétre de l’anode sur la pente 
du plateau n’ont pas été éclaircies jusqu’A présent. Une explication) 
serait la formation d’ions de types différents. L’effet pourrait aussi étre 
da a l’augmentation de la probabilité d’ionisation par les ions négatifs 
lourds dans les champs élevés. Cet effet devrait dépendre du taux des 
impuretés dans le gaz. 


8. Compteur IV/1 

Caractéristiques: D = 72 mm; a = 0,18 mm; c variable; d = — 2mm. 
Irradiation homogéne. ; 

Ce compteur a pour but d’étudier s'il est possible que K atteigne R,, 
en ajustant le diamétre c des électrodes de garde, tout en conservant 
Visolation en retrait, pour pouvoir obtenir un compteur utilisable avec 
une irradiation homogéne. 

Dans un tube de verre des paires d’électrodes de garde de différents 
diamétres sont collées sur l’anode tendue. La cathode peut étre déplacée 
d’une paire sur l’autre. 

Le résultat des mesures est reporté dans la figure 8. L’extrapolation 
de la courbe (c) doit donner une valeur K — R,, = 0 pour c = a. Nous 
avons dit plus haut que ce cas ne convient probablement pas pour I’utili- 
sation d’un compteur dans le domaine de Geiger. Lorsqu’on augmente le 
diamétre c, la différence K — R,, augmente d’abord, passe par un maxi- 
mum pour c Y 3mm, puis décroit. A partir de c = 9 mm, la différence 
ne diminue plus que trés lentement. Notre construction ne nous permet- 
tant pas de mesurer avec une électrode de garde de plus de 10,8 mm de 
diamétre, et la précision de la détermination de kK étant de + 5, nous ne 
pouvons pas donner d’indication plus précise sur le comportement dans 
cette région. 

Nous avons évalué nos résultats encore d’une autre maniére, afin de 
pouvoir comparer les mesures de K obtenues pour les différentes valeurs 
de c avec les mesures précédemment effectuées avec c = 3 mm (comp- 
teurs I a III). Pour une tension d’anode fixe de 1000 volts et un rapport 
R = K placé aux électrodes de garde, nous avons calculé le potentiel V3 
qui régnerait A l’emplacement d’une électrode virtuelle de 3 mm de dia- 
métre. Nous avons supposé pour ce calcul une répartition cylindrique non 
perturbée du potentiel entre l’anode et I’électrode (réelle ou virtuelle) 
extérieure. Les valeurs K pour les différentes valeurs de c sont ainsi rap- 
portées au diamétre c = 3 mm, V, étant la valeur de correspondance. 
On a donc: V = 1000 volts, V, = K volts et 
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log c/3 


V3=K+(V—#) "log cla 


Les valeurs V;, qui sont représentées dans la figure 8 par la courbe (a), 
sont 4 comparer avec la valeur R,, = 450 pour ¢ = 3mm. La CUBS e es 
V3 — 450 se comporte en fonction de c d’une facon analogue a la diffé- 
rence K — R,,, que nous avons discutée plus haut. 
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@ DES ELECTRODES DE GARDE 


Fig. 8 
Compteur IV/1 
(a) resp. (b) = valeurs de Ry, resp. K, en fonction de c; (c) = différence K— Ry, en 
fonction de c; (d) et (e), voir le texte 


9. Influence du matériau d’isolation. Compteur IV/2 


Caractéristiques: D = 78 mm; a = 0,18 mm; c = 7mm; d = — 2mm. 
R,,, = 287. Irradiation homogéne. 
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Ce compteur est d’une construction analogue a celle du compteur TVii- 
Ici, cependant, les électrodes de garde ont toutes un diamétre de 7 mm, 
intentionnellement choisi assez grand pour mettre en évidence l’influence 
du matériau isolant. Trois paires d’électrodes sont isolées respectivement 
avec: Cibanit, Teflon et Stumatite (matiére céramique), la forme des 
électrodes étant celle représentée dans la figure 1. Une quatriéme paire, 
en cibanit, est d’un type différent: au lieu d’étre cylindrique, lisolation 
se termine par un cone de demi-ouverture 45° dont la pointe, dirigée vers 
l’intérieur du compteur, est en retrait de 2mm par rapport a l’extrémité 
métallique de l’électrode. On a mesuré la valeur K et la pente du plateau. 
Les résultats sont réunis dans le tableau I. 

La valeur K pour l’électrode en Stumatite n’a pas une valeur constante: 
lorsque le remplissage est neuf, elle est égale a la valeur mesurée avec le 
Teflon ou la Cibanit, mais elle augmente lorsqu’on utilise le compteur. 
Aprés 5-108 coups environ, nous avons mesuré 410 + 10 et aprés 10’7coups 
445 + 10. ; 

Pour des valeurs de R de l’ordre de 600, la pente du plateau est in- 
dépendante de la nature de l’isolation. I] n’en est pas de méme lorsque 
R s’approche de R,,. Les résultats les plus favorables sont obtenus avec 
la Cibanit. 

On peut imaginer les processus qui influencent la pente du plateau: 

a) des charges négatives se fixent sur l’isolant pendant la décharge, 
puis elles sont arrachées, donnant lieu a des décharges parasites. 

b) des charges positives se fixent sur l’isolant. Ces charges influencent 
défavorablement le champ sur l’extrémité de l’anode. 

Il est possible que les deux processus aient lieu concurremment, au 
moins dans le cas de la Stumatite. Le second effet est le plus probable 
dans le cas de la Cibanit. Pour |’électrode conique un accroissement de 
la surface et un déplacement du point K de + 30 expliquent les résultats 
moins favorables que pour l’isolation cylindrique. 

Le comportement commun pour les valeurs élevées de R vient de ce 
que le champ électrique et la multiplication gazeuse sont alors faibles a 
proximité de l’électrode de garde, et qu’ainsi les deux processus sont 
fortement affaiblis. 

Il serait naturellement intéressant de connaitre le comportement 
d'autres isolants, de différentes sortes de verre ou d’Araldit par exemple. 
Avec ce dernier matériau il faut prendre garde a son affinité pour l’alcool. 

Pour la suite de nos travaux nous avons continué A utiliser la Cibanit. 


10. Compteur III/3 


Caractéristiques: D = 66 mm; a = 0,18 mm; c = 16 mm; d variable. 
R = R,, = 123. Irradiation homogéne. 
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Pour éviter si possible les effets dus a Vattachement éventuel d’élec- 
trons sur l’isolant, on a donné a V’isolation la forme dessinée dans la 
figure 9. La pente du plateau en fonction du retrait de l’isolation — d, 


représentée dans la figure 9, atteint un minimum pour d = — 8 mm en- 
viron, avec une valeur de 1,3%. 
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Compteur III/3 
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Schéma des électrodes de garde. Pente du plateau en fonction du retrait 
de l’isolation 


L’effet d’écran de l’électrode de garde a un rendement d’environ 60%. 
Nous entendons par 1a que si un allongement de D d’un millimétre pice 
voque une augmentation du taux de comptage de 100 coups Pan unité 
de temps, le retrait d’un demi-millimétre supplémentaire de Visolation 
(aux deux extrémités) ne provoque une augmentation du taux que de 
40 coups par unité de temps. z,. 

Nous pensons que l’isolation des électrodes de garde se charge princi- 
palement avec des ions positifs. Ii en résulte que pour des petits feteatts, 
un grand nombre de décharges ayant leur origine aux extrémités du 
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compteur ne sont pas suffisamment amplifiées par suite de Vaffaiblisse- 
ment du champ. Lorsque le retrait augmente, cet effet diminue par suite 
de l’effet d’écran des électrodes et le plateau a une meilleure pente. 
Lorsqu’on augmente encore le retrait, c’est le déplacement du point K 
qui influence défavorablement le comportement (cf. fig. 7). 


11. Remarques sur la tension V4 


La théorie de KorrF et PRESENT#4) sur les phénoménes de coupure de 
la décharge explique comment les décharges parasites peuvent provenir 
de l’émission secondaire d’électrons a la cathode au moment de la neutra- 
lisation des ions positifs. Le nombre primaire des décharges parasites 
doit étre proportionnel au nombre d’ions neutraliés. 

L’augmentation rapide du taux de comptage a la fin du palier et la 
défaillance progressive du mécanisme d’auto-coupure sont certainement 
dus a deux autres types d’effets au moins: 

a) la diminution du temps mort avec l’augmentation de la surtension 
et du taux de comptage; 

b) ’augmentation du champ électrique a la surface ou se neutralisent 
les ions. 

La diminution du temps mort lorsqu’on augmente la surtension peut 
amener le compteur dans un état d’instabilité. Cet effet devrait étre 
sensible si le temps mort devient comparable au temps nécessaire 4 un 
électron arraché a la cathode pour atteindre le volume actif. 

La possibilité d’un effet b) a été envisagée par KorrF et PRESENT dans 
leur théorie. Elle n’a cependant pas été prise en considération pour les 
calculs, sa contribution devant étre négligeable. (Leur argument est que 
la vitesse radiale (drift) est de l’ordre du dixiéme de la vitesse ther- 
mique et que l’énergie cinétique acquise entre deux collisions est inféri- 
eure a 0,1 eV.) 

L’expérience semble cependant suggérer que la probabilité d’émission 
d’électrons est sensible aux variations du champ électrique a la surface 
ou a lieu la neutralisation. En fait, la valeur de 0,1 eV n’est plus correcte 
pour les diamétres de l’ordre de quelques millimétres des électrodes de 
garde, a la surface desquelles une certaine charge est neutralisée. De 
plus cette énergie est calculée dans le champ électrique statique; la valeur 
effective au moment ot a lieu la neutralisation pourrait étre appréci- 
ablement supérieure. 

Mentionnons aussi que pour la comparaison de la longueur du palier 
de deux compteurs il faut tenir compte de l’influence de la capacité 
cathode-anode. L’influence de cette capacité a été discutée par Mont- 
gomery et Montgomery!”). Nous pensons que la différence de longueur 
du palier entre les compteurs IV et VI (cf. § 14) est due a cet effet. 
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Examinons maintenant dans quelle mesure la variation de V, dans les 
différents types de compteurs peut étre expliquée qualitativement a l’aide 
des considérations précédentes. 

En dessous du point K, la variation de V, est trés grande en fonction 
de R (cf. par exemple les fig. 3 et 4). Dans ce cas les décharges parasites 
sont principalement déclanchées aux électrodes de garde: Lorsque R 
diminue, non seulement un plus grand nombre d’ions viennent S’y neu- 
traliser, mais encore le champ superficiel augmente. 

Pour les valeurs de R plus grandes que K les décharges parasites ont 
leur origine a la cathode. Le champ y est faible et la charge par impulsion 
naugmente que lentement avec la tension, ce qui expliquerait la plus 
grande difficulté a déterminer V,. 

A tension V constante, le champ a la surface de la cathode est d’autant 
plus grand que le diamétre de l’anode est grand. C’est pourquoi V, est 
plus petit pour les grandes que pour les petites valeurs de a, lorsque R 
est plus grand que K. On voit sur la fig. 3 qu’il existe une relation li- 
néaire entre R,, et la longueur maximum du palier, obtenue pour R plus 
grand que K. On trouve cependant avec une précision du méme ordre 
une relation linéaire entre L,,,, et 1/R,,. Il n’y a pas grand sens a re- 
chercher une interprétation quantitative précise aussi longtemps qu’un 
meilleur critére n’aura pas été trouvé pour V,,. 

Si Pisolation de l’électrode de garde est repoussée de d = + 2 mm vers 
des valeurs négatives, la charge neutralisée a |’électrode croit certaine- 
ment, la croissance étant trés rapide au début. On comprend alors le 
déplacement toujours plus lent de K. La charge neutralisée pourrait 
d’ailleurs étre directement mesurée (courant d’électrode). 

La diminution de (K — R,,) en fonction de c (fig. 8) serait due a la 
diminution du champ 4a la surface intérieure des électrodes de garde. 
Pour des petites valeurs de c (entre a et 3 mm) cet effet est surcompensé 
par la rapide diminution du nombre d’ions collectés (zéro pour c = a). 

Plus inattendue est l’ampleur de la différence des valeurs K entre les 
électrodes a isolation conique et a isolation cylindrique du compteur 
IV/2 (§ 9, tableau I). Nous avons supposé que l’isolation se charge posi- 
tivement: soit que la densité de charge soit plus petite sur Visolation 
conique que sur l’isolation cylindrique, soit méme qu'elle soit comparable, 
la répulsion des ions créés dans la décharge par ces charges statiques aura 
pour effet qu’une plus grande charge sera neutralisée aux électrodes de 
garde avec isolation conique. . 

Deux faits viennent encore supporter notre hypothése b) sur l’influence 
du champ électrique a la surface ot se neutralisent les ions: 


1. L’importance de l'état de surface de la cathode au point de vue 


aspérités. 
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2, Habituellement l’anode est terminée par un épaississement conduc- 
teur. A la surface de cet épaississement on a une tension supérieure a celle 
qui correspond 4son rayon dans la distribution cylindrique non perturbée. 
[1 en résulte un champ superficiel a la cathode plus grand aux extrémités 
qu’au centre. Un certain nombre d’ions, que ce soit par diffusion ou ré- 
pulsion électrostatique entre,eux, viennent se neutraliser dans ces régions 
ou la probabilité de création d’électrons secondaires est plus grande. Le 
palier est alors beaucoup plus court que celui que nous obtenons. 


12. Compteur III/4 

Caractéristiques: D = 76 mm; a = 0,18 mm; c = 10 mm; d variable. 
R = 200. R,, = 214. Isolation cylindrique. Irradiation homogéne. 

La pente en fonction du retrait de l’isolation est représentée dans la 
figure 10. Le comportement est semblable a celui du compteur III/3 et 
explicable pour les mémes raisons. Le plateau et le palier sont cependant 
un peu plus courts. Pour d ~ — 6 mm, la pente est la plus faible. Dans 
ce cas on a une valeur R sensiblement plus petite que K (cf. fig. 7), d’ou 
une certaine instabilité 4 la fin du plateau: occasionnellement un train 
de quelques centaines de décharges parasites vient perturber le fonction- 
nement. Le compteur III/3 ne présentait une méme instabilité que pour 
des tensions V d’au moins 50 volts plus élevées. 

L’effet d’écran de ce compteur III/4 a un rendement d’environ 75%. 


13. Nouveau type d’électrodes de garde 


Pour diminuer les inconvénients dus a la présence des parties isolantes, 
nous avons construit un systéme a double électrode, représenté dans la 
figure 11. L’électrode interne a le diamétre bien étudié de 3 mm, I’isola- 
tion dépassant de + 2,5 mm: son potentiel théorique R,,-V/1000 peut 
étre ainsi appliqué sans danger. L’électrode externe a un diamétre égal 
a ¢,, fixé pour commencer 4 10 mm. L’isolation intermédiaire a un re- 
trait d’un millimétre sur ]’électrode intérieure. 

L’électrode externe a pour but de faire écran; nous avons mesuré avec 
le compteur ITII/4 que le rendement était d’environ 75% pour un dia- 
métre de 10 mm (et pour le rayonnement du Co®), L’électrode interne 
a pour but d’empécher l’affaiblissement du champ électrique dt a la pré- 
sence de charges positives sur l’isolation intermédiaire. 

Pour déterminer l’influence du paramétre e (cf. fig. 11), nous avons 
fait quelques essais sur un compteur fixe, démonté et modifié entre 


chaque série d’expériences. Nous avons constaté que la valeur e = 0 
était convenable. 
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14. Compteur V/1 
Caractéristiques: D = 104 mm; a= 0,18 mm; c;=10 mm; c,= 
3 mm; @ variable; e = 0. Rj, = 214; R%, = 450. Irradiation homogéne. 
Ce compteur permet l’étude des caractéristiques en fonction de d. 
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Fig. 10 
Compteur III/4 
D = 76 mm; a= 0,18 mm;¢c = 10 mm; Ry = 214. R = 200 
Irradiation homogéne 
Pente du plateau en fonction du retrait de Visolation 


Nous avons comparé les valeurs de K en fonction de d de ce compteur 
avec celles du compteur III/4 (fig. 7). Aux erreurs de mesure prés, ces 
deux courbes sont identiques. Nous en concluons que l’arrét apparent 
de la diminution des valeurs K — R,, a partir de c = 9 (fig. 8) n’est pas 
dia des effets d’isolation, dans le genre de ceux constatés au paragraphe 8. 

Il convient de remarquer que la valeur moyenne K mesurée pour les 
compteurs III/4 et V/1, soit 290 pour d = — 2, est supérieure a celle 
reportée dans la figure 8, soit 255, pour des conditions identiques a celles 
du compteur III/4 (c’= 10 mm, d = — 2 mm). Ceci provient de ce que 
la longueur maximum du palier était de 630 volts pour les compteurs 
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III/4 et V/1 et de 530 pour le compteur IV. Cette difference vient pro- 
bablement de ce que les capacités anode-cathode, par suite de construc- 
tions trés différentes, étaient environ 3 fois plus petites pour les types 
III/4 et V/1 que pour le type LY (ches): 


ELECTRODE DOUBLE 


Fig. 11 
Electrode double 
La longueur D du compteur est mesurée entre les extrémités des électrodes externes 


Le résultat des mesures de la pente du plateau en fonction de d pour 
une irradiation homogéne, est représenté dans la figure 12. Le rapport 
R, du potentiel de l’électrode de garde interne a la tension d’anode V a été 
maintenu constant, égal a 430, soit légérement inférieur au rapport 
Rj, (450). Pour les électrodes externes, on a fait deux séries de mesures, 
soit avec les rapports R, = 210 et 190 (Rj, = 214). Dans les limites de 
l’erreur statistique ces résultats ne différent pas. 

La pente s’améliore de fagon sensible lorsqu’on retire l’électrode interne 
jusqu’a moins 5 ou 6 mm, pour atteindre environ 0,5%. C’est pour ces 
valeurs de — d que le plateau est le plus long. Pour des retraits plus grands 
le plateau s’arréte plus tt a cause du déplacement du point K, tandis que 
la tension nécessaire pour atteindre la limite inférieure du plateau reste 
constante; pour des retraits plus petits, le déplacement vers de plus 


hautes tensions de la limite supérieure du plateau est plus petit que celui 
de la limite inférieure. 
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Les valeurs d = — 5 et — 6 mm peuvent étre considérées comme don- 
nant le meilleur fonctionnement, méme si avec des valeurs un peu plus 
grandes on obtient une pente encore meilleure. 
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Compteur V/1 
D = 104 mm; @ = 0,18 mm; c, = 10 mm; c, = 3 mm; e = 0 
Irradiation homogéne 
Pente du plateau en fonction du retrait de V’isolation 


15. Compteur V/2 

Caractéristiques: D= 104 mm; a@=0,18 mm; cy=10 mm; c,= 
3mm; d= —5mm;e=0. Ri, = 214; R32, = 450. 
; Ce compteur a des dimensions fixes. Les électrodes de diamétre 10 mm 
| ont été polies intérieurement, ce qui n’était pas le cas pour les exécutions 
précédentes. Cette modification améliore sensiblement la stabilité du 
| compteur et le seuil d’apparition occasionnelle de trains de décharges est 
repoussé 50 volts au-dela de la fin du plateau (cf. § 12). 

On a d’abord mesuré la pente du plateau avec irradiation homogéne, 
) un taux de comptage WN égal a 35 impulsions/sec et les rapports R, = 210 

et R, = 440. On a obtenu une pente de 0,67 + 0,2% sur 160 volts, en 
bon accord avec la valeur correspondante de la figure 12. 
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Nous avons ensuite mesuré avec les mémes taux et rapports Ky, mais 
avec irradiation concentrée, et obtenu une pente de 0,24 + 0,14% sur 
160 volts. Les courbes de comptage qui correspondent a ces deux me- 
sures sont représentées dans la figure 13. 
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Fig. 13 
Compteur V/2 
D = 104 mm; a = 0,18 mm; c, = 10 mm; c, = 3 mm; d = —5 mm; ¢é = 


Plateaux types 


La comparaison des deux mesures montre que dans le cas ot l’irradia- 
tion est homogéne la pente provient, pour une bonne part encore, d’effets 
aux bouts. 

A la précision des mesures prés, les courbes des plateaux sont rectilignes. 
Il est caractéristique que le plateau commence pour une surtension de 
60 volts. 

Nous avons encore mesuré avec irradiation concentrée la pente du 
plateau pour un taux de 75 impulsions/sec. La pente a été trouvée égale 
a 0,43 + 0,15% sur 120 volts. Cette augmentation est due, comme nous 
allons voir, aux effets du temps mort. Ce dernier a été mesuré par la 
méthode oscillographique. Les valeurs mesurées sont reportées dans la 
figure 14. 

Nous avons calculé les pertes de comptage dues au temps mort et la 
pente du plateau due a sa variation. Nous n’avons pas dfi tenir compte 
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du fait que le temps mort varie avec le taux de comptage, cet effet n’inter- 
venant que pour des taux beaucoup plus grands que ceux que nous avons 
considérés. Soit N, la fréquence moyenne des impulsions que l’on mesure 
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Fig. 14 
Compteur V/2. Temps mort 7,, en fonction de la surtension 


réellement avec la surtension V — V,= + x volts, et No la fréquence 
que l’on aurait observée si l’on avait T,,= 0. Ona 


N,= 


La pente du plateau est calculée entre les surtensions de 100 et 200 volts, 
avec les temps morts respectifs de 230 et 170 usec. Les résultats sont 
exposés dans le tableau II, page 39. 

Si pour des taux de comptage correspondants, on compare les pentes 
mesurées avec irradiation concentrée avec les pentes calculées résultant 
de la seule variation du temps mort, on constate qu’aux erreurs prés, elles 
sont égales. La variation du temps mort constitue une limite a l’amélio- 
ration de la pente du plateau par le seul ajustement des grandeurs géo- 


métriques. 
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16. Compteur V/3 

Caractérstiques: D = 106 mm; a = 0,18 mm; ¢, = 16mm; c, = 3mm; 
@=—— 6mm: ¢e=— 1mm R= 123. R= 450. R, = 120. R, = 430. 
Irradiation homogéne- 

Ce compteur se différencie principalement du précédent par une élec- 
trode extérieure plus grande. On constate d'une part une amélioration de 
lz longueur du plateau et du palier, d’autre part une légére détérioration 
de la pente du plateau. 

Om 2 mesuré les valeurs suivantes: Seuil: 1155 volts. 

K, = 162 a e 
R, > K,: L = 615 volts 
R, = RA: L = 0 volts. 
Pente = 0.79 + 0.18% sur 140 volts de 1300 4 1440 volts. 
1,39 + 0.18% sur 300 volts de 1220 4 1520 volts. 


Si om aceepte done cette Kgére détérioration de la pente, on obtient 
um fomctionmement-encore plus sir. 


17. Reproductibilité des caractéristiques 

Nous avons dja mentionné au paragraphe 3 la difficulté que représente 
em général le manque de reproductibilité des caractéristiques. Si l’on tient 
compte du fait que, pour un compteur bien dégazé, la pente provient pres- 
que exclusivement des effets aux extrémités, on comprend I’influence du 
mode d iradiation. I] n'est souvent pas pris garde a reproduire cette con- 
dition lors de comperaisons. On trouvera ici l'explication d’une bonne 
partie des contradictions et désaccords reportés dans la littérature con- 
cermmant les caractéristiques qui peuvent étre obtenues en employant des 
mélenges gazeux particuliers, caractéristiques mesurées avec des comp- 
tears dent les paramétres de construction ne sont pas explicitements 
dommes et dams des conditions d'irradiation non specifiées. 

Si l'on prend les précautions indiquées au paragraphe 3, non seulement 
limfluence des impuretés peut étre rendue négligeable, mais encore la sta- 
baité du compteur dans le temps devient trés bonne: mise 4 part une baisse 
de Ie tension de seuil V,, rapide pendant les premiéres heures qui suivent 
le remplissage, puis trés lente (exemple: 30 volts entre le 1* et_le 3¢ jour; 
10 volts entre le ¥ et le 13°) qui est due 4 l'adsorption de I’alcool, on n’a 
pu remarquer aucune variation de la pente en fonction du temps, lorsque 
le compteur n’était pas utilisé. 


18. Conclusion 
Toutes les mesures ont été faites avec un mélange de gaz 4 la pression 
totale de 100 Torr, et une pression partielle d’alcool qui se stabilise a 
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10-12 Torr. Nos résultats ne sont valables que sous ces conditions. II 
faut cependant remarquer que les caractéristiques ne dépendent que peu 
ou pas de ces pressions dans certaines limites. 

Les compteurs que nous avons décrits (V/2 et V/3) présentent une 
amélioration remarquable de la pente du plateau par rapport aux comp- 
teurs a coque métallique habituels. Is ont les caractéristiques prescrites au 
paragraphe 1, sauf en ce qui concerne la longueur. 

Nous avons étudié l’influence de ce paramétre avec le compteur I (§ 4) 
pour le cas d’électrodes de garde simples; une étude sera faite pour un 
compteur a électrodes doubles, dont les résultats seront publiés ulté- 
rieurement. L’essai décrit au paragraphe 6 montre que l’adaptation d’une 
fenétre, rendue conductrice, ne modifie pas les caractéristiques. 

Nous avons vu qu'il existe une limite a la pente du plateau, due a la 
variation du temps mort en fonction de la surtension. Nous avons atteint 
cette limite dans les mesures avec irradiation concentrée. Pour une irra- 
diation homogéne la différence n’est plus trés grande. La limite due au 
temps mort n’est cependant pas un obstacle insurmontable. D’une part 
on peut construire un plateau corrigé en calculant les pertes 4 ajouter 
aux valeurs mesurées; avec irradiation concentrée on obtient une pente 
corrigée nulle, signifiant que l’efficacité du compteur est constante et 
probablement 100% pour les électrons ayant pénétré dans le volume 
sensible. D’autre part il est possible de diminuer ou de rendre constant 
le temps mort a l’aide de circuits électroniques externes. 

La réalisation d’un compteur a pente corrigée nulle prouve, en résumé, 
que la pente du plateau dépend des 4 facteurs suivants: 

1° de la pureté du mélange gazeux. Une pureté suffisante peut étre 
atteinte et conservée par une technique du vide simple. 

2° du diamétre de l’anode. Le diamétre optimum pour les mélanges 
argon-alcool est bien déterminé. 

3° des effets aux extrémités qui fournissent la majeure contribution 
dans les constructions habituelles. 

4° de la variation du temps mort dont il est possible de se rendre 
maitre. 

La mise a disposition de moyens matériels par l’Office fédéral de I’in- 
dustrie, des arts et métiers et du travail et par le Fonds national suisse 
de la recherche scientifique a rendu possible la réalisation de ce travail. 
Nos remerciements vont aux responsables de ces institutions. 
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Theoretische Uberlegungen 
zur experimentellen Bestimmung der spontanen 
Photonenschwankungen 


Mitteilung aus dem Institut fiir h6here Elektrotechnik 
der Eidgenédssischen Technischen Hochschule, Ziirich 


von G. A. Spescha und M. J. O. Strutt 
(15. VIII. 1959) 


Zusammenfassung. 1912 stellten A. EINSTEIN und H. A. Lorentz Formeln auf 
uber die spontanen Schwankungen der Hohlraumstrahlung. Im Grenzfall hy/k T <1 
beschreiben diese Formeln die Interferenzschwankungen der Strahlung und sind 
experimentell schon haufig bestatigt worden. Uber den Grenzfall, wo hv/k T > 1 
ist und die Schwankungen als durch die Statistik der unabhangigen Quanten be- 
dingt aufgefasst werden kénnen, sind noch keine experimentellen Untersuchungen 
bekannt. In der vorliegenden Arbeit wird ein Weg aufgezeigt, wie mit einem ge- 
signeten Photonenempfanger die Schwankungen im Gebiet hv/k T > 1 gemessen 
werden kénnen. Zu diesem Zweck werden die Schwankungen nach Fourier zerlegt, 
und man beschrankt sich darauf, den Zusammenhang zwischen den Schwankungen 
der auf den Photonenempfanger auftreffenden Strahlung und den Schwankungen 
des Ausgangssignales innerhalb eines gewahlten Frequenzintervalles zu ermitteln. 
Die Quantenausbeute spielt dabei eine wesentliche Rolle. 

In einer spateren Arbeit wird gezeigt werden, dass das in dieser Betrachtung 
sewahlte Modell eines Photonenempfangers unter gewissen Bedingungen realisiert 
werden kann. Es werden Messungen der Photonenschwankungen beschrieben 
werden. 


1. Spontane Schwankungen der Hohlraumstrahlung 

Im Jahre 1912 wurden von A. EINSTEIN und H. A. LorENtTz Formeln 
abgeleitet fiir die spontanen Schwankungen der Hohlraumstrahlung’)?). 
Spatere Verdffentlichungen haben die von den beiden genannten Au- 
‘oren erhaltenen Formeln bestatigt)*)°). 

Die mittlere Energie W, [Joule] in einem Hohlraumvolumen V [m?] 
m Frequenzintervall zwischen v und » + dy betragt bei der absoluten 
femperatur TJ nach M. PLANCK: 

W, = VAZAP@ exp (hv[kT) —1). (1) 
ier ist h die Plancksche, k die Boltzmannsche Konstante (6,62:10-4*Ws? 
yzw. 1,38 - 10-88 Ws/Gradabs.) und c die Lichtgeschwindigkeit (3,00 - 
8 m/s). Dieser Mittelwert gilt entweder bei Mittelung in einem Hohl- 
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raum tiber eine Zeit, welche sehr lang ist verglichen mit 1/dy, oder bei 
Mittelung iiber ein Ensemble von vielen gleichbeschaffenen Hohl- 
raumen. 
Die Energie W, weist spontane Schwankungen 
AW, = W,— W, 


gegeniiber dem Mittelwert auf. Fiir den Mittelwert (im obigen Sinne) des 

Quadrates von AW, ergibt sich nach ErnstTe1n*) und Lorentz?) die Formel: 
W, 2 3 

eae (2) 
TV" ay 


(AW,)? = W,hy+ 


Fthren wir fiir W, den Wert aus Gleichung (1) ein, so entsteht 


Ta TNE ae exp (hy/k T) 
(AW) == WW oe ivi Tit (3) 


=W,w-p, 


wo die Funktion ~ von x = hv/kT die Form 


— 


exp (* 


a exp (¥)-—1 (4) 


hat. w wird auch Entartungsfaktor genannt. 

Zahlt man die Anzahl Photonen mit der Energie zwischen Ay und 
h (v + dy) in vielen gleichbeschaffenen Hohlraumen, oder in demselben 
Hohlraum in vielen beliebigen Zeitpunkten und bezeichnet die Anzahl 
mit m, so gilt fiir die mittlere quadratische Abweichung An: 


(An)? = wn, (5) 


wo wz auch gemass Gleichung (4) definiert ist. Vgl. ®)7) tiber Bose-Statistik. 

Bei den Messungen der spontanen Photonenschwankungen werden 
nicht die Schwankungen der in einem Hohlraum befindlichen Zahl von 
Photonen bestimmt. Vielmehr handelt es sich um die Bestimmung der 
pro Zeiteinheit durch eine gegebene Flache hindurchtretende Zahl von 
Photonen. Wenn wir den Mittelwert dieser Zahl n iiber viele gleiche Zeit- 
intervalle oder iiber viele gleiche Flachen im gleichen Zeitintervall mit 
n bezeichnen und die Schwankung mit An, so gilt wieder 


le 


nN 


 gemass Gleichung (4). Fiir die mittlere pro Sekunde durch die relativ 
zu den Hohlraumdimensionen kleine Flache A strémende mittlere 
Energie W,, findet man 


a = GAA 
Win Woy pe (6) 
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Fig. 1 

Iben: Relative spektrale Energieverteilung nach M. PLancx und der die Schwan- 
kungen kennzeichnende Faktor yw als Funktion von ¥ = hy/k T. 

Vlitte: Die Gebiete, innerhalb welcher das Rayleigh-Jeanssche oder das Wiensche 
Strahlungsgesetz giltig sind mit einem maximalen Fehler von 10% bzw. 
1%, sind schraffiert. 

Jnten: Wellenlange und Strahlungsfrequenz als Funktion von # bei verschiedenen 
Temperaturen als Parameter. Alle Zehnerpotenzen der Temperaturen sind 
um eins zu erhdhen. 


2. Fourierzerlegung der spontanen Schwankungen 


Der Photonenstrahl, welcher den Hohlraum verlassen hat, treffe auf 
lie Oberflache eines Detektors auf und werde dort absorbiert. Die ab- 
orbierte Energie lasst sich als Funktion der Zeit gemdss Fig. 2 dar- 
tellen. Diese Darstellung dient nur zum Zwecke der Fourierzerlegung 
vad soll keine Aussagen iiber die Struktur eines Photons beinhalten. 
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Die momentane Leistung ergibt sich durch Differentiation der Energie 
nach der Zeit. Die Absorptionszeit fiir ein Photon sei mit t bezeichnet. 
Wenn man den Begriff der Lange / eines Photons einfiihrt, so ergibt sich: 


Fig. 2 
Oben: Von einem Detektor mit der Temperatur 0 absorbierte Strahlungsenergie 
als Funktion der Zeit. 
Unten: Momentane Leistung. 


= I/c. In den vier links dargestellten Absorptionsvorgangen ist Energie 

als gleichmassig tiber die Lange des Photons verteilt angenommen, in 

dem rechts gezeichneten Fall als willkiirlich verteilt. Immer muss gelten 
t+t 


i P dt= W,=hy, (7) 
t 


wenn P die momentane Leistung, von dem Auftreffen eines Photons 
herriihrend, ist. 

Um die Fourierdarstellung der Funktion P (t) zu gewinnen, geht man 
analog vor wie bei der Berechnung des Rauschstromes einer gesattigten 
Hochvakuumdiode; siehe W. ScHotrKy§) und °), 1°), 1). Zuerst berech- 
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net man die Fourierdarstellung der Funktion P (¢), welche das Auf- 
treffen eines einzelnen Photons darstellt. Denkt man sich das Ereignis 
in Zeitintervallen Tj wiederholt und macht man den Ansatz 


vga 22 : PRG 
ee b, sink +t, (8) 


so bestimmen sich die Koeffizienten zu 


2 eZ, 
es aig at OS 0 fo, @) = Ik a = 2G), (9) 
A 2 4 
un b, Hae SIN @ to, (10) 


wenn das Photon zur Zeit f, die Detektoroberflache erreicht, und sofern 


j <1. 
Die Amplitude mit der Frequenz f betragt somit 


og = Va? + 02 = ho. (11) 
0 
Jeder Ordnungszahl k entspricht eine Frequenz f = k/T,. Auf den Fre- 
quenzbereich Af entfallen daher A/-7, aufeinanderfolgende k-Werte. 
Daher ergibt sich fiir die Summe der Amplitudenquadrate im Frequenz- 
bereich Af: 


of = 7 (hv)? Af. (12) 


Unter der obigen Beschrankung in bezug auf / sind diese Amplituden von 
f unabhangig (weisses Spektrum). Das Quadrat des Effektivwertes der 
Leistung beim Auftreffen eines einzelnen Photons betragt 


Pi =~ (hy)? Af. (13) 


Wenn man annimmt, dass die einzelnen Ereignisse voneinander un- 
abhangig sind, d. h. 


eas bzw. (dn)?=n, 


wo n die Anzahl der im Zeitintervall T, auftreffenden Photonen ist, so 
wird das Quadrat des Effektivwertes der Leistung, welche durch das 
Auftreffen des gesamten Photonenstrahles entsteht, in folgender Weise 
durch Summation gebildet?®) : 


P= D> t= y 


» (ho)? 
ae Af. (14) 
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Bei Einfithren des Wertes P fiir die mittlere Leistung 


erhalt man fiir den quadratischen Mittelwert der Schwankungsleistung 
im Frequenzintervall Af (und solange f < 1/7): 
p? = 2 hy P Af. (16) 


Dieses Leistungsquadrat ist proportional zum mittleren Schwankungs- 
quadrat (4z)?. Wenn im allgemeinen Fall 


(An)? = wn, 
so muss demzufolge auch 


p= 2hyp PAf (17) 


sein. Das mittlere Schwankungsleistungsquadrat im Strahlungsfrequenz- 
band von 9, bis y, erhalt man durch Integration von Gleichung (17) iiber 
vy von , bis V9. 


3. Grenzfall nach Lord Rayleigh 


Im Gebiet x < 1 geht das Plancksche Strahlungsgesetz in das Rayleigh- 
sche Gesetz tiber. Der Faktor uw wird gross gegen 1. In Gleichung (2) wird 
das zweite Glied, welches nach H. A. Lorentz?) die Interferenzerschei- 
nungen der elektromagnetischen Wellen beschreibt, viel grésser als das 
erste Glied. 


3.1. Tiefe und mittlere Temperaturen 


Bei Temperaturen bis zu einigen 1000° K tritt dieser Grenzfall erst auf 
fiir Wellenlangen, die tiber dem sichtbaren Gebiet liegen. Siehe Fig. 1. 
Das Gebiet sehr grosser Wellenlangen (Radiowellen) ist der Messtechnik 
relativ leicht zuganglich bei Verwendung von Antennen und empfind- 
lichen Anzeigegeraten. Die Antenne selbst ist kein eigentlicher Strah- 
lungsdetektor. Erst die Verbindung der Antenne mit einem (am besten 
quadratisch) gleichrichtenden Anzeigeinstrument ist ein Strahlungs- 
detektor. 

Aus den Gleichungen (1), (3) und (6) und der Bedingung « <1 lassen sich 
die Schwankungen AW ,,, der von einer Umgebung mit der Temperatur 
Y auf die Antennenflache A im Strahlungsfrequenzintervall Ay pro s 
auftreffenden Strahlungsenergie berechnen. Man erhalt: 


(AW,,,.)®§ ="2 ©” (ET) A. (18) 
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Mit dem Ausdruck ypaae: (19) 


or 


fiir die Aquivalente mittlere Empfangsflache einer Antenne ae) 18) m4), Creibt 
sich 


(AW,,,)? = k2 T? Ap. (20) 


Nach 1%) tritt infolge dieser Schwankungsleistung eine normal verteilte 
_Rauschspannung am Antennenausgang auf. Die verfiigbare mittlere 
_ Rauschleistung am Antennenausgang kann aus Gleichung (20) berechnet 
_ werden: 

P= hI Ay. (21) 


Dasselbe Ergebnis erhalt man auch ohne Verwendung des Schwan- 
kungsgesetzes durch Berechnung der mittleren Leistung, welche nach 
dem Rayleighschen Strahlungsgesetz der Antenne zugefiihrt wird?) 1), 
Gleichung (21) sagt aus, dass die Antenne gleich rauscht, wie wenn ihr 
Strahlungswiderstand ein ohmscher Widerstand ware, welcher die Tem- 
peratur der Umgebung aufweist. Da P, ~ T ist, lassen sich auf diese 
Weise Temperaturmessungen durchfiihren (Radioteleskope). 


3.2. Hohe Temperaturen 


Bei sehr hohen Temperaturen tritt der Grenzfall, wo x < 1, schon im 
Gebiet der sichtbaren Strahlung auf. Siehe Fig. 1. 

Im folgenden wird gezeigt werden, wie im sichtbaren und im nahen 
infraroten Gebiet die Strahlungsschwankungen gemessen werden kénnen 
mit eigentlichen Photonenempfangern. Durch Messung von p? und P 
kann dann nach Gleichung (17) leicht der Faktor uw bestimmt werden. 
Weil unter der Bedingung, dass x < 1, uw eine Funktion der Temperatur 
ist (u x kT/hyv), so muss sich durch Messung von yw die Temperatur der 
Strahlungsquelle bestimmen lassen. Voraussetzung dafiir ist, dass die 
Strahlungsquelle so stabil ist, dass die Schwankungen im Messfrequenz- 
intervall Af im wesentlichen die von A. EINSTEIN beschriebenen sind. 
Es ist denkbar, dass diese Messmethode bei Temperaturmessungen an 
heissen Plasmen wertvolle Dienste leistet. Das wiirde heissen, dass man 
die Temperatur eines Korpers definiert durch die Grésse der relativen 
Schwankungen der von demselben ausgesandten Strahlung. 

Bei dem raschen Fortschritt im, Bau von langwelligen Infrarot- 
Detektoren (Photonenempfanger) ist es nicht ausgeschlossen, diese Mess- 
methode bald auch fiir Strahler mit Temperaturen bis etwa auf 10? °K 
hinunter anzuwenden. 
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4. Grenzfall der Photonenschwankungen 
Wenn x > 1 ist, so geht das Plancksche Strahlungsgesetz in das Gesetz 
von W. Wien iiber. Beziiglich der Schwankungen gilt 


p= dl 
und damit (A W,)2 =hyW, (22) 
bzw. (A n)? = n. (23) 


Nach A. ErsTEIN und H. A. LorENTz ist die experimentelle Bestatigung 
dieses Grenzfalles, Gleichung (22), ein Beweis fiir die Quantenstruktur 
des Lichites. 

Aus Fig. 1 ist ersichtlich, dass im Gebiet der sichtbaren und kiirzeren 
Wellen, die von einem Strahler mit einer Temperatur unter etwa 108 °K 
herriihrt, die Bedingung x > 1 erfiillt ist. Dieser Grenzfall soll mit einem 
empfindlichen Detektor untersucht werden. 


5. Theorie eines Photonenempfangers 


5.1. Idealer Photonenempfanger 


Um die spontanen Photonenschwankungen experimentell erfassen zu 
k6nnen, ist ein Strahlungsdetektor notwendig, bei welchem das Ausgangs- 
signal (Anzeige) méglichst eng mit dem Eingangssignal (Photonenstrom) 
zusammenhangt. Es sind zwei geeignete Arten von Detektoren denkbar: 

1. Der Detektor ist ein Leistungsdetektor, d. h. das Ausgangssignal ist 
proportional zur eingestrahiten Leistung. Damit kénnen die in Glei- 
chung (17) nach Fourier dargestellten Leistungsschwankungen in einem 
Frequenzintervall Af gemessen werden. 

2. Der Detektor zahlt die einfallenden Quanten. Macht man haufige 
Zahlungen der in lauter gleichen Zeitintervallen auf den Detektor auf- 
treffenden Quanten und bezeichnet den jeweiligen Wert mit 1, so fiihrt 
dies auf eine Kontrolle der Gleichung (5). 

Diese beiden Detektorarten unterscheiden sich nicht wesentlich von- 
einander. Wenn man nur ein schmales Strahlungsfrequenzband Ay im 
Vergleich zu » betrachtet, so haben alle Photonen nahezu die gleiche 
Energie hy. Hier besteht der Unterschied nur in der Art der Auswertung 
des Ausgangssignals (Zahlung der Ereignisse oder Messung einer Ampli- 
tude in einem Frequenzintervall Af). 

Wir beschranken uns hier auf die Darstellung eines Detektors der 
ersten Art. Wird der Anzeigewert mit I bezeichnet, so ist 


lag P (24) 
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Wir setzen voraus, dass a konstant ist, auch kurzzeitig. Ferner nehmen 
wir an, dass das Ausgangssignal des Detektors ein elektrischer Strom sei. 
Weil der elektrische Strom auch von diskreten Partikeln getragen wird, 
treffen wir die Annahme: Pro auftreffendes Photon soll sogleich ein 
Elektron das Anzeigeinstrument passieren. Bei einer festen Strahlungs- 
frequenz schreibt sich dann Gleichung (24) zu 


Peatpe atx (25) 


Hier ist e der Betrag der elektrischen Elementarladung (1,6-10-19 As). 
Aus Gleichung (17) und Gleichung (25) lasst sich eine Formel fiir das 
Rauschstromquadrat des tragheitslosen Detektors ableiten: 


SW ATIA NES (26) 


Mit den Gleichungen (25) und (26) ist die Charakteristik des angenom- 
menen idealen Photonendetektors bei der Frequenz » gegeben. 


5.2. Nichtidealer Photonenempfanger 


Es diirfte nicht méglich sein, den beschriebenen idealen Detektor her- 
zustellen, schon infolge von Reflexionen. Wir nehmen an, dass der an sich 
ideale Detektor eine Oberflache aufweist, welche die auftreffende Strah- 
lung teilweise reflektiert. Der Bruchteil « der Gesamtstrahlung P, werde 
dem idealen Detektor zugefiithrt und mit P, (absorbierte Leistung) be- 
zeichnet, der Teil 1 — « werde an der Oberflache reflektiert, mit P, be- 
zeichnet. « ist daher gleich dem Quantenwirkungsgrad, wenn wir den- 
selben definieren als das Verhaltnis der Anzahl der pro Zeiteinheit das 
Anzeigeinstrument passierenden Elektronen zur Anzahl der pro Zeiteinheit 
auf den Detektor auftreffenden Photonen. Die Oberflache sei homogen, 
z. B. ein fehlerfreies Kristallgitter, so dass die Annahme gerechtfertigt 
ist, dass alle Photonen einer gegebenen Strahlungsfrequenz, die in einem 
gegebenen Winkel auftreffen, mit derselben Wahrscheinlichkeit absorbiert 
werden. 

Damit sind gegeben: Die Schwankungen der auftreffenden Strahlung, 
der Reflexionsmechanismus und der ideale Detektor. Gesucht sind die 
Schwankungen der absorbierten Strahlung, bzw. die Schwankungen des 
Ausgangssignales. Das Problem ist analog dem Problem der Berechnung 
des Rauschstromes einer Mehrgitterréhre, wo aus dem gegebenen Rausch- 
strom der Kathode der Rauschstrom einer positiven Elektrode, auf 


welche der Anteil « des Kathodenstromes entfallt, berechnet werden 


SP nntly >: 262) 
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Die Statistik des gesuchten Vorganges lasst sich wie folgt darstellen: 

In einem Gefiss befinden sich sehr viele rote und weisse Kugeln. Der 
Bruchteil « aller Kugeln sei rot, der Bruchteil (1 — «) sei weiss. Die 
Wahrscheinlichkeit, in einer Ziehung eine rote zu ziehen, ist daher gleich 
« (Bernoulli-Experiment). Wir ziehen nun in einem Zeitintervall Ty je- 
weils » Kugeln; davon seien A rot und B weiss. Es ist A+ B=n. Nach 
den Gesetzen der Binomialverteilung gilt fiir die Abweichung vom Mittel- 
wert bei Mittelung tiber sehr viele Ziehungen 


(A — A= (B— BY? =na (1—«). (27) 


Identifiziert man die absorbierten Photonen mit den roten Kugeln und 
die reflektierten mit den weissen, so erhalt man fiir die Energieschwan- 
kungen im Zeitintervail 7) 


(A af ey =) S a na —«) (28) 


GC 


Bezeichnet man mit P, die gesamte, mit P, die absorbierte und mit P, 
die reflektierte Leistung, so erhalt man fiir die Leistungsschwankungen, 
wobei die auftreffende Energie im Zeitintervall 7, zur Leistungsbestim- 
mung gebraucht wird: 


(P,—P,)* = (7) ma (12). (29) 


In der Fourierdarstellung hat man zu setzen (vgl. Abschnitt 2): 


1 
ina ZAG (30) 
fi (Paes (31) 
wo p, der Effektivwert der Schwankungsleistung ist. 
Mit hy = 
Py nz ana hy (32) 


schreibt sich das Leistungsschwankungsquadrat #2, des absorbierten 
Photonenstrahles wie folgt: 


p, = 2hvP, (1—a) Af. (33) 


Zu diesen von der Verteilungsstatistik herriihrenden Schwankungen 


addieren sich die Schwankungen des urspriinglichen Photonenstrahles #, 
im Anteil «, nimlich: 


Pn = 0 B= a hop Py Al a 


Pao = 2hvu Pa Af (35) 


a ee ee, nee aN 
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Die gesamte Schwankungsleistung des absorbierten Photonenstrahles 
erhalt man durch Addition von #2,, Gleichung (33) und #2,, Gleichung (35) : 


p= 2hy P, [1 + « (u — 1)] Af. (36) 
Bei Einfiihren eines Schwankungsfaktors y fiir die absorbierte Strahlung, 
so dass 
p2 = 2hvy P, Af, (37) 
betragt 
=1+a(u—1). (38) 


Weil der absorbierte Photonenstrahl im oben beschriebenen idealen 
Detektor in einen elektrischen Strom umgesetzt wird, so ist y zugleich 
auch der Schwankungsfaktor des Photostromes, also 


4? 026d ar Ay (39) 
In Fig. 3 ist y als Funktion von yw und & dargestellt. 


| 


Fig. 3 
Links: y als Funktion von «; 4 Parameter 
Rechts: y als Funktion von yw; « Parameter 


Aus dieser Darstellung ist unmittelbar ersichtlich, dass der Quanten- 
wirkungsgrad « der Photodiode dariiber entscheidet, wie genau man aus 
einem gemessenen Wert y auf den Schwankungsfaktor mw der auftreffen- 
den Strahlung schliessen kann. 

Es kann nun sein, dass sich schon zwischen der Lampe und der Detek- 
toroberflache eine Schicht befindet, welche nur einen Teil der Strahlung 
passieren lasst. Ist diese Schicht sehr homogen, so dass auch hier die 
Annahme, dass jedes auftreffende Photon dieselbe Chance hat, durch- 
elassen zu werden, sinnvoll ist, so lasst sich das Problem gleich lésen wie 
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oben. Bezeichnet man die Transmissionswerte zweier aufeinanderfolgen- 
der Schichten mit «, und «, und den Quantenwirkungsgrad des beschrie- 
benen Detektors mit «3, und betragt der Schwankungsfaktor der ur- 
spriinglichen Strahlung ju, so betragt der Schwankungsfaktor nach der 


ersten Schicht (a): 


pi =1t+%(a—1), (40) 
nach der zweiten Schicht («) 
pe" = 1+ a4, (u' — 1), (41) 
und der Schwankungsfaktor des Detektor-Ausgangssignales 
y =1t og (u” — 1) = 1 + m+ &e- Hg (uw — 1). (42) 


Massgebend ist also der gesamte Wirkungsgrad, welcher sich zusam- 
mensetzt aus den Produkten der Wirkungsgrade samtlicher Schichten 
zwischen Strahlungsquelle und idealem Quantendetektor. Es ist praktisch, 
alle Verluste beim Auslésen von Ladungstragern im Detektor durch die 
vom Strahler emittierten Quanten zusammenzufassen, indem man alle 


a-Werte multipliziert : 
Cpe) ROU Peay atin (43) 


5.3. Photonenempfanger mit variablen V erlusten 


Obige Betrachtungen gelten in einem schmalen Frequenzbereich Ap, 
so dass man v als konstant betrachten kann, und fiir einen konstanten 
Wert «. Vergréssert man die Bandbreite Ay, so muss man im allgemeinen 
die Abhangigkeit der Grésse « von y beriicksichtigen. 

Gegeben sei eine Quelle, welche in Richtung des Photodetektors die 
spezifische Leistung im Frequenzintervall dy 


Po) 
emittiert. Der Schwankungsfaktor der Strahlung betrage 
f(y), 
der gesamte Wirkungsgrad gemiss Gleichung (43) betrage 
a (). 
Es ist gtinstig, die Spektralabhangigkeit von P(y) durch die relative 


Funktion p(¥) auszudriicken, welche die spezifische Anzahl Quanten 
pro s bei der Frequenz y darstellt, indem man setzt: 


1(v) = No p(?) (44) 
Mittels der Funktion g(v) kann dann P(v) geschrieben werden als 


P(v) =v-g(y)- B. (45) 
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Von diesen Werten ausgehend erhalt man fiir das spezifische mittlere 
Rauschstromquadrat am Detektorausgang gemiiss Gleichung (38) und 


(39) peaks 
(i ()P =2eT(v) [1+ a(r) (u(v) —1)] Af, (46) 
wobei I) =P (r) - < alr) = BS. pr) - (0). (47) 


Das gesamte Rauschstromquadrat betragt 


=2¢ Boe! p(v) a(v) [1 + a (v) (4(0) — 1)] dy. (48) 


Der gesamte mittlere Ausgangsrauschstrom betragt 


ll = | 1) dy=B 5 | 0) a(v) dy. (49) 
0 0 
Aus den Gleichungen (48) und (49) ergibt sich 
[x0)? 0) [u(r) = 1] a 
ph == Del AP Vide 2 ’ (50) 
[x pv) dv 


0 
Wenn man den Ausdruck in der eckigen Klammer wiederum als y be- 


zeichnet, und wenn man w(v) als Konstante betrachten kann, (immer im 
Fall hy/kT > 1), so wird der Ausdruck fiir y: 


[ 20) pr) & 
ee boa (51) 
[x0 pv) dv 


Die Normierung der Funktion g(v), welche den relativen Verlauf der 
Quantenemissionsfunktion iiber y gibt, kann beliebig sein. 

Der Vergleich mit Gleichung (38) zeigt, dass an der Stelle von « ein 
Integralausdruck steht. Indem man 


dip cee is (52) 
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setzt, erhalt man statt Gleichung (38) den Ausdruck 
y= 140% (wu — 1). (53) 


Wenn « sowohl von der Frequenz y als auch vom Ort der Detektor- 
oberflache a abhangig ist, und auch die auftreffende Strahlungsleistung 
sowohl frequenzabhangig ist als auch Ortlich verschieden tiber die ein- 
zelnen Flachenelemente, und wenn man diese Funktionen wie folgt 
ansetzt: Ripmd)s moyen 
und wenn A die Summe aller Flichenelemente da ist, so schreibt sich 
der Ausdruck fiir «* zu: 


oA 
[ [20. a) p(v, a) dy da 
gus 0 0 d 


(54) 


oA 

[ [aw a) pv, a) dv da 

00 
«* lasst sich interpretieren als der gewogene Mittelwert von «. Die ein- 
zelnen a-Werte werden bewertet mit dem Stromanteil, welcher von dem 
zugehorigen Teildetektor (dy da) herriihrt. Ausfiihrlicheres dariiber siehe 
17 
) 


6. Moglichkeit der experimentellen Bestatigung 


Wenn der oben beschriebene Photonenempfanger realisiert werden 
kann und die angestellten statistischen Betrachtungen iiber die Photonen- 
absorption der Wirklichkeit entsprechen, so ist damit der Zusammenhang 
zwischen den Schwankungen des Ausgangssignales, durch die Grésse 
beschrieben, und den Schwankungen des auftreffenden Photonenstrah- 
les, durch die Grésse wv beschrieben, festgelegt. Das heisst, dass sich aus 
der messbaren Grosse y die Grésse 4 bestimmen lasst. Der Fehler von 
bestimmt sich aus dem Messfehler Ay gemass Gleichung (38) wie folgt: 


Ly 
AN a Ay. (55) 


Entscheidend fiir die Messgenauigkeit ist der Wert von «, wie auch aus 
Abbildung 3 ersichtlich ist. 

Die mittels der Funktion y(u) beschriebene Korrelation zwischen den 
Schwankungen der Strahlung und den Schwankungen des Ausgangs- 
signales kann auf folgende Weise iiberpriift werden: 

1. Man eliminiert die durch die Natur des Detektors bedingten Eigen- 
schwankungen méglichst gut durch Auswahl eines geeigneten Detektors. 
Sein Dunkelsignal soll klein sein, und die vom Dunkelsignal herriihrenden 
Schwankungen sollen von den gesamten Schwankungen separiert werden 
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k6énnen. Ferner soll das Ausgangssignal im Detektor keine zusitzlichen 
Schwankungen bewirken (z.B. Funkelrauschen in einem Halbleiter- 
detektor). 

2. Man misst den Frequenzgang des Detektors. Die iiber den idealen 
Detektor getroffenen Annahmen sind nur berechtigt, wenn ein auftref- 
fender Photonenimpuls einen unverformten Ausgangsimpuls bewirkt. 
Wenn man sowohl das Eingangs- wie das Ausgangssignal nach FOURIER 
zerlegt, so heisst das, dass der Detektor in einem grossen Frequenzbereich 
frequenzunabhangig in bezug auf Betrag und Phase des Ubertragungs- 
masses arbeiten muss. Wenn man die Schwankungen nur in einem Fre- 
quenzintervall 7, f + Af betrachtet, so geniigt die Bedingung, dass sich 
der Detektor in diesem Frequenzgebiet noch nicht unterscheidet von 
seinem Verhalten bei der Frequenz f = 0. 

3. Die Kontrollen unter 1. und 2. geniigen, um das Rauschverhalten 
des idealen Detektors abzuklaren. Um den Einfluss der Verluste (a < 1) 
experimentell zu erfassen, kann man wie folgt vorgehen: Man moduliert 
den Photonenstrahl mit einem Rauschsignal. Dadurch werden die von 
der Strahlungsquelle herrithrenden Schwankungen, durch sy beschrieben, 
vergréssert. Der von dem aufmodulierten Rauschsignal herriithrende 
Schwankungsfaktor sei w,,. Somit betragt w = uy + u,, und kann beliebig 
vergrossert werden. Indem man die zugehérigen Werte y misst, lasst sich 
die Funktion y (u) auf experimentelle Art bestimmen. Wenn diese Funk- 
tion gegeben ist, kann man durch Messung von y(m) an der Stelle w,, = 0 
auf den Wert jy schliessen. 

Die obigen Arbeiten wurden durch mehrere Kredite des Schweizeri- 
schen Nationalfonds fiir wissenschaftliche Forschung erméglicht. Hierfiir 
sprechen die Autoren ihren besten Dank aus. 
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Zusammenfassung. Am Anfang wird die Funktionsweise der p-n-Halbleiter- 
Photodiode kurz erlautert. Hierauf werden Messungen tiber Quantenwirkungsgrad, 
Dunkelstrom, Linearitat, Frequenzgang und Rauschverhalten an einem ausgesuch- 
ten Exemplar einer Ge-p-n-Photodiode beschrieben. Es zeigt sich, dass diese Photo- 
diode in einem bestimmten Bereich die Eigenschaften des in einer friiheren Veréf- 
fentlichung « Theoretische Uberlegungen zur experimentellen Bestimmung der spon- 
tanen Photonenschwankungen»?) diskutierten Modells eines Photonenempfangers 
hat. Hierauf werden Rauschmessungen am Photostrom ausgefiihrt bei Beleuchtung 
mit rauschmoduliertem Licht. Zur Eichung der Rauschmodulation wird berechnet, 
wie gross die an die Lampe angelegte Rauschspannung sein muss, damit das nach 
A. EINSTEIN berechnete auf die Photodiode auftreffende mittlere Schwankungs- 
leistungsquadrat verdoppelt wird. Die gemessenen Werte des Rauschstrom- 
quadrates am Photodiodenausgang entsprechen den Erwartungen. Es ldsst sich 
daraus die Giiltigkeit der Bose-Einstein-Statistik fiir die Photonen im Gebiet 
hv|kT > 1 beweisen. 


1. Die Germanium p-n- Photodiode 

Um einen fiir die Bestimmung der spontanen Photonenschwankungen 
geeigneten Detektor zu finden, wurden mehrere verschiedene Photoleiter 
untersucht in bezug auf Rauschen und Quantenwirkungsgrad. Die Ver- 
suche verliefen erfolglos und wurden aufgegeben zugunsten der Germa- 
nium-Photodiode. Wie im folgenden gezeigt wird, hat eine gute Ge-p-n- 
Photodiode in gewissen Grenzen die Eigenschaften, die dem in 1) be- 
schriebenen Photonenempfanger entsprechen. Um das zu veranschau- 
lichen, soll die Funktionsweise der Ge-p-n-Photodiode kurz dargestellt 
werden. 


1.1. Die Photonenabsorption in Germanium 


Bei nicht allzu hoch dotiertem Germanium sind bei Zimmertemperatur 
praktisch alle Stérstellen ionisiert. Die Aktivierungsenergie AW,, die 
gebraucht wird, um ein Elektron aus dem Valenzband in das Leitungs- 
band zu heben, betragt bei Zimmertemperatur ungefahr 


AW, ~ 0,72 eV. 
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Trifft ein Photon auf die Kristalloberflache auf, so wird es entweder re- 
flektiert oder vom Halbleiter absorbiert. (Die Transmission sei zu ver- 
nachlassigen.) GOUCHER?) hat gezeigt, dass fast jedes absorbierte Photon 
mit geniigend grosser Energie, so dass hy > AW, ein Elektron-Loch-Paar 
erzeugt. Im Bereich AW; S hv < 2 AW, — entspricht dem Wellenlangen- 
bereich 0,86 wm <A< 1,7 um — ist damit zu rechnen, dass etwa 40% 
der auftreffenden Photonen reflektiert werden. Ferner sind noch kleine 
Verluste zu beriicksichtigen infolge andersartiger Absorptionsvorgange 
oder durch sehr rasche Rekombination, so dass das Elektron-Loch-Paar 
bei einer gegebenen Messmethode nicht registriert werden kann. Es kann 
daher bei cinem Germanium-Photonenempfanger mit einem maximalen 
Quantenwirkungsgrad von ungefaéhr 50% gerechnet werden. Wenn der 
Halbleiter homogen ist, so darf man annehmen, dass jedes auftreffende 
Photon dieselbe Chance hat, ein Tragerpaar zu erzeugen, da ja die Wellen- 
lange der Strahlung sehr viel grésser ist als der Atomabstand. 


1.2. Die Wirkung des p-n-Kontaktes 


Wenn in der Nahe einer in Sperrichtung vorgespannten p-n-Kontakt- 
schicht ein Ladungstragerpaar erzeugt wird, so bewegt sich der Minder- 
heitstrager rasch auf die andere Seite der Kontaktschicht, worauf der 
Stromfluss wieder aufhdért) 4) *)*®)7). Das heisst, wenn in der Umgebung 
der Kontaktschicht, so dass die Distanz kleiner ist als die Diffusionslange 
des Minderheitstragers, ein Tragerpaar erzeugt wird, so entsteht dadurch 
im Diodenkreis ein relativ scharfer Impuls. Seine Flache (Strom mal 
Zeit) betragt e. Aus der Kopplung zwischen den Vorgangen der Photonen- 
absorption, der Tragererzeugung und der Stromimpulse am Detektor- 
ausgang folgt, dass fiir nicht zu hohe Frequenzen die Fourierdarstellung 
der absorbierten Strahlung und jene des elektrischen Stromes gleich ist. 
Die Formeln unterscheiden sich nur durch die Werte hy, bzw. e. 

Die Germaniumphotodiode erfiillt damit die an den idealen Detektor 
gestellten Bedingungen in einem gewissen Bereich. Unter Beriicksichti- 
gung der Reflexionverluste erfiillt sie auch die an den idealen Detektor 
mit verlustbehafteter Oberflache gestellten Bedingungen. Wenn man die 
iibrigen Verluste auch als statistisch tiber Ort und Zeit verteilt annimmt, 
so darf man die « gemass Gleichung (43) in !) zusammenfassen. Die Photo- 
diode entspricht dann immer noch unserem Modell. 


1.3. Elektrisches Ersatzschaltbild 


Legt man an eine p-n-Diode eine Spannung an in umgekehrter Rich- 
tung als in Figur 1 gezeichnet, so fliesst fiir Spannungen | U | >1Vein 
spannungsunabhangiger Sperrstrom | J) |. Derselbe nimmt aber expo- 
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nentiell mit steigender Temperatur zu. Die gesperrte Diode lasst sich in 
einem Ersatzschaltbild gemass Abbildung 2 darstellen. 

In Figur 2 bedeuten R, den differentiellen Widerstand der gesperrten 
Diode, R, den Ableitwiderstand, R, den Zuleitungswiderstand und C die 


a 

eo © 
p 9 ®@ 

® @ 

U 

S) ©) 
n 

SS 
Fig. 1. Positiv gewahlte Fig. 2 
Spannungs- und Strom- Ersatzschaltbild der in Sperrichtung vorgespannten 
richtungen an der TP 50. p-n-Diode. 


Summe von Diffusions- und Sperrschichtkapazitat. Die Stromquelle J 
besteht aus der Summe von Sperrstrom und dem meist viel kleineren 
Ableitstrom, 7 ist der dazugehérige Rauschstrom. 

Wird die Diode ohne Beleuchtung in Sperrichtung vorgespannt, so 
betragt der Strom pos bee (1) 
Da dieser Strom entsteht durch die thermische Erzeugung von Ladungs- 
tragerpaaren in der Sperrschichtgegend, und da diese Erzeugung der Boltz- 
mann-Statistik gehorcht, d. h. fiir die Abweichung der Anzahl pro Zeit- 
intervall 7, erzeugten Trager An vom Mittelwert n 


(An)*= n (2) 
gilt, folgt fiir das zum Sperrstrom J, gehérige Rauschstromquadrat ee 
B= 2e1, Af. (3) 


Die Ableitung von Gleichung (3) ist analog zur Ableitung von Gleichung 
(16) in 14). Gleichung (3) ist experimentell schon haufig bestatigt 


worden 8) 8) 9), 
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Wird die Diode beleuchtet, so entsteht durch die zusatzliche Trager- 
paarerzeugung ein Strom J,, welcher sich zum Sperrstrom addiert, so 
dass jetzt der gesamte Strom 


De loa) (4) 

betragt. Das gesamte Rauschstromquadrat betragt jetzt 
Bai +i, (5) 
denn die beiden Rauschquellen sind voneinander unabhangig. Wenn die 
Statistik der Tragererzeugung infolge von Photonenabsorption den 


Schwankungsfaktor y aufweist, d. h. (dn)? = yn, so muss demzufolge 
das Rauschstromquadrat des Photostromes 


2 =2el,y Af (6) 


sein. Denn y ist der Schwankungsfaktor der absorbierten Strahlung und 
somit der Schwankungen bei der Tragerpaarerzeugung. Der Zusammen- 
hang zwischen dem Schwankungsfaktor mw der einfallenden Strahlung, 
dem Quantenwirkungsgrad « des Detektors und dem Schwankungs- 
faktor y des Detektorausgangssignales kann durch Gleichung (38) in ?) 
ausgedriickt werden: 


y=1+a(u—1) (7) 


Die Giiltigkeit der Gleichungen (6) und (7) soll im folgenden experimen- 
tell bewiesen werden. 


2. Messungen an einer ausgesuchten Photodiode 


Fiir alle im folgenden beschriebenen Messungen wurde eine Photodiode 
vom Typ TP 50 von Siemens verwendet. Das betreffende Exemplar, mit 
Nr. 20 bezeichnet, wurde aus vielen Photodioden vom gleichen Typ und 
ahnlichen Typen anderer Firmen ausgesucht in bezug auf niedriges 
Rauschen, kleinen Dunkelstrom und hohen Wirkungsgrad. Die TP 50 ist 
eine gezogene p-n-Diode, bei welcher das Licht durch eine Offnung im 


Gehause (mit einer Art Linse verschlossen) seitlich auf die Sperrschicht 
fallt. 


Fig. 3 
Prinzip des Aufbaues einer TP 50. 
Das Licht fallt seitlich auf die Sperrschicht. 
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2.1. Wirkungsgrad und Dunkelstrom 


Unmittelbar auf dem Diodenfenster aufliegend wurde ein diinnes Blech 
montiert mit einer rechteckigen Offnung von 0,930 mm x 0,455 mm. Die 
Stellung dieser (mit Nr. 9 bezeichneten) Blende wurde so gewahlt, dass 
bei einem senkrecht zum Fenster einfallenden Lichtstrahl die Quanten- 
ausbeute médglichst hoch ist. (Rechteckflache méglichst iiber der Sperr- 
schichtzone.) Als Lichtquelle wurde eine geeichte Anordnung von Wolf- 
rambandlampe, Linsen und einem Interferenzfilter verwendet. An einer 
bestimmten Stelle betrug die Strahlungsintensitat 3,9-10-5 W/mm? bei 
einer mittleren Wellenlange 2 = 1,493 wm und einer Halbwertsbreite 
Ad = 0,030 wm. Mit dieser Anordnung wurde der Quantenwirkungsgrad 
a der TP 50 Nr. 20 bestimmt zu 


a = 0,30. 


Die Sperrspannung betrug dabei U = — 10 V, wie in allen folgenden 
Messungen; die Grésse der Sperrspannung ist aber ohne nennenswerten 
Einfluss auf alle Messresultate. 

Der Verlauf von « iiber A wurde dem Datenblatt der TP 50 entnommen 
und die Kurve auf den Wert 0,36 bei A = 1,49 wm normiert. Die Genauig- 
keit dieser Kurve ist nicht wesentlich fiir die folgenden Messungen. 


Fig. 4 
Verlauf des Quantenwirkungsgrades a tiber die Lichtwellenlange 4. Kurve nach 
Datenblatt der TP 50, normiert auf den Wert 0,36 bei A = 1,49 um, gemessen an der 
TP50; Nr. 20: 
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Der Dunkelstrom der TP 50 betragt bei T = + 21°C und U = —10V: 
Lali A: 


2.2. Linearitat 


Die Linearitit des Zusammenhanges zwischen auftreffender Strah- 
lungsleistung und abgegebenem Strom des Detektors, eine Vorausset- 
zung der statistischen Absorptionstheorie, wurde mittels des Abstands- 
gesetzes tiberpriift. Wie Figur 5 zeigt, ist die erforderte Linearitat bei 
Photostrémen bis zu 25 wA (und noch viel weiter) vorhanden. 


é 
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Fig. 5 
Photostrom I, der TP 50 als Funktion des Abstandes d zwischen Lampe und 
Photodiode. 


DG, LE: requenzgang 


Der Frequenzgang der TP 50 wurde untersucht, indem das Licht zwi- 
schen Lampe und Diode mittels einer Unterbrecherscheibe zu 100°% mo- 
duliert wurde. Die Grundharmonische des Kurzschlussphotostromes 
wurde als Funktion der Unterbrecherfrequenz gemessen. Siehe Figur 6. 
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Frequenzgang der TP 50 


ly Sperrspannung: -10 V 


ohne Blende 


eel 


0 
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Fig. 6 
Relative Frequenzempfindlichkeitskurve der TP 50. Sperrspannung U = — 10 V, 
Modulationstiefe 100%, Belastung praktisch Kurzschluss. Messung mit Blende in 
optimaler Stellung und ohne. 


Die Messung bei Beleuchtung des ganzen Photodiodenfensters — ca. 
2mm xX 3mm — zeigt einen starkeren Frequenzabfall als die Messung 
mit der aufgesetzten Blende. Der Grund dafiir scheint darin zu liegen, 
dass fiir die weit von der Sperrschicht entfernt erzeugten Minoritats- 
trager die Diffusionszeit bis zum Erreichen der Sperrschicht in Rechnung 
za ziehen ist. Berechnung der Diffusionszeiten mit Hilfe von charakte- 
ristischen Halbleitergréssen fiir Germanium -p-n-Dioden fiithrt auf solche 
Gréssenordnungen, dass der beobachtete Frequenzgang dadurch erklart 
werden kann. 

Die Bestimmung der Grdéssen des Ersatzschaltbildes (Fig. 2) ergibt 
fiir die TP 50 Werte von den Gréssenordnungen R,R,/(R,+ R,) ¥ 100 MQ, 
R, <= 1002, C x 10 ~ 20 pF. Dadurch lasst sich der gemessene Fre- 
quenzgang des KurzschluBstromes nicht erklaren. Derselbe scheint viel- 
mehr wesentlich durch die Geometrie der Beleuchtung bedingt zu sein. 


2.4. Rauschen 


Fiir alle Rauschmessungen wurde die in Figur 7 dargestellte Rausch- 
messanlage beniitzt. Diese weist 12 schmalbandige Filter auf mit mitt- 
leren Frequenzen von 70 Hz bis 100 kHz. Genauere Angaben finden sich 
Vea 

ats Rauschstrom der TP 50 wurde gemessen bei Beleuchtung des 
ganzen Fensters mit Licht, das von einer Wolframbandlampe herriihrte. 
Der Schwankungsfaktor yz der in der Diode wirksamen Strahlung betrug 
daher uw = 1, unter Voraussetzung von Einsteins Gleichung. 
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Vorversterker Hochpass Hauptverstarker Filter Verstarker Quadratisches 
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Fig. 7 
Blockschema der Rauschmessanlage. 


In Figur 8 ist das Rauschstromquadrat (Kurzschluss) als Funktion der 
Frequenz bei drei verschiedenen Beleuchtungsstarken aufgetragen. Unter 
etwa 1 kHz weist die TP 50 Funkelrauschen auf, dariiber fast weisses, 
d. h. frequenzunabhangiges Rauschen. Der Frequenzabfall ist kleiner, als 
nach den Messungen mit moduliertem Licht zu erwarten ist. Die Ursache 


Fig. 8 
Rauschstromquadrat als Funktion der Frequenz. 
Sperrspannung U = —10V. I = —(I,+ Peay 


der Nichtiibereinstimmung ist noch zu untersuchen. Die Umgebung von 
2 kHz ist fiir die geplanten Messungen geeignet, weil dort das Funkel- 
rauschen verschwindet und noch kein Frequenzabfall auftritt. 
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Figur 9 zeigt das Rauschstromquadrat als Funktion der Beleuchtungs- 
starke, bzw. des Gleichstromes (Dunkelstrom + Photostrom) bei der 
Frequenz 1,93 kHz. Unterhalb etwa 20 uA ist 72 = 2eI Aj, dh. es-tritt 
kein Funkelrauschen auf. 

i2 

Af | 

4 {£1023 425] A Eee eee 

f=1,93 kHz | 


| 


| 
-I|} [uA] 
fa) ES | PS lee pe a 
0 1520 4 90) F405) 50) 608 705780 
' Fig. 9 
Rauschstromquadrat der TP 50, Nr. 20, als Funktion des Stromes. 
Mittlere Messfrequenz f = 1,93 kHz, Sperrspannung U = —10V. I = —(1,+1,). 


Aus den angefiihrten Messungen ist ersichtlich, dass die verwendete 
Photodiode TP 50 Nr. 20 dem in 4) beschriebenen Modell eines idealen 
Photonenempfangers entspricht bei einer Frequenz von 1,93 kHz und 
einem Strom bis zu 20 wA, abgesehen vom Dunkelstrom und dem Quan- 
tenwirkungsgrad. Die effektive Bandbreite der Rauschmessanlage betragt 
Af = 92 Hz bei der mittleren Messfrequenz f = 1,93 kHz. Erwarmung der 
Diode zwecks Vergrosserung des Dunkelstromes ergab dieselbe Abhangig- 
keit des Dunkelrauschstromquadrates i? vom Dunkelstrom I,, wie fiir 
das gesamte Rauschstromquadrat 72 gemessen wurde als Funktion von J. 
i2 und J » sind daher ohne Schwierigkeit von den gemessenen totalen 
Strémen 72 und J zu separieren. Wenn wir weiterhin von der Vorausset- 
zung ausgehen, dass alle Verluste (Reflexion, Rekombination, usw.) nicht 
korreliert sind und mit einer Poisson-Statistik dargestellt werden kénnen, 
so entspricht die ausgesuchte Photodiode im gegebenen Arbeitspunkt 
dem in 1) beschriebenen verlustbehafteten Photonenempfanger. 
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3. Messungen mit rauschmoduliertem Licht 


3.1. Berechnung der dquivalenten Modulationsrauschspannung 
a) Allgemeines 


Wir versuchen, den Schwankungsfaktor des auf den Detektor auf- 
treffenden Lichtstrahles zu vergrossern, um den Zusammenhang zwischen 
uw und y experimentell nachzuweisen. Vergrosserung von ist mdglich 
durch starke Temperaturerhéhung des Strahlers oder durch Modulation 
des Lichtes mit einem Rauschsignal. Um bei A = 10-*m einen Faktor 
wu = 2 merreichen, muss die Strahlertemperatur T ~ 2-104 °K sein. Die 
Modulation des Lichtes, herriihrend von einer Wolframbandlampe, ist 
daher experimentell leichter durchzufiihren. Bei allen Messungen mit der 
Bandlampe soll die Bedingung hy/kT > 1 erfiillt sein. Ferner setzen wir 
voraus, dass die Quantenempfindlichkeit iiber die ganze Diodenober- 
flache (innerhalb der Blendenéffnung) nicht merklich variiert, was expe- 
rimentell bestatigt wurde. 

Indem man der Gleichspannung U an der Bandlampe eine Wechsel- 
spannung wu iiberlagert, wird dadurch die Temperatur der Lampe modu- 
liert und damit die emittierte Leistung. Diese aufmodulierte Leistung ist 
bei sehr kleinen relativen Temperaturanderungen praktisch unabhangig 
von den Eigenschwankungen des Strahlers. Es ist hy/RT > 1. Der 
Schwankungsfaktor der von der nicht modulierten Quelle stammenden 
Strahlung jz, ist uw, = 1 und nicht von der Temperatur abhangig. Er wird 
daher durch eine kleine Temperaturanderung nicht verandert. Wenn 
daher das auf die Diode auftreffende Schwankungsleistungsquadrat, von 
den Schwankungen der unmodulierten Strahlungsquelle gemass A. EIN- 
STEIN herriihrend, pi; betragt, und das Schwankungsleistungsquadrat in- 
folge Modulation der Strahlungsquelle mit einem Rauschsignal p, Xe) 
ist die gesamte auf die Diode auftreffende Schwankungsleistung #2 


fi Bot Dee (8) 
Der Schwankungsfaktor der auf die Diode auftreffenden Leistung betragt 


somit 
LS Me riblne (9) 


Wir nehmen nun vorlaufig einmal an, dass die Gleichung nach A. EIn- 
STEIN und H. A. Lorentz, Gleichung (17) in 1), stimmt, d. h. 
p= 2hy P, Af. (10) 


Ferner beschrénken wir uns in allen folgenden Gleichungen auf ein 
schmales Frequenzintervall Af < } der Fourierdarstellung, da die Modu- 


lation infolge der thermischen Tragheit der Strahlungsquelle frequenz- 
abhangig ist. 
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Damit _definieren wir ein 4quivalentes Modulationsrauschspannungs- 
quadrat 2.) so, dass die durch diese Modulation bewirkte auf den De- 
tektor auftreffende Schwankungsleistung gleich der nach A. EINSTEIN 
berechneten ist. wu) hangt ab von der Lampe, von y und von f. Diese 
Definition ist giinstig, wenn man ein schmales Strahlungsfrequenzinter- 
vall Av < v betrachtet und wenn dasselbe auf beiden Seiten durch steile 
Flanken begrenzt ist. 


Die durch Modulation bewirkte Rauschleistung ist nicht vdllig gleich- 
beschaffen wie die natiirliche Rauschleistung. Die aufmodulierten 
Schwankungen sind sowohl iiber die einzelnen Strahlungsfrequenz- 
intervalle dy als auch tiber die einzelnen Flachenelemente der Diode da 
vollstandig korreliert. Da angenommen werden kann, dass sich die ein- 
zelnen Flachenelemente der Diode beziiglich der Photonenabsorption 
voneinander unabhangig verhalten, so reagiert die Photodiode gleich 
auf Strahlungsschwankungen, ob dieselben iiber die einzelnen Flachen- 
elemente korreliert sind oder nicht. Der Einfluss der Korrelation tiber 
y ist schwieriger abzuschatzen. Doch da man theoretisch die Bandbreite 
Ay beliebig klein wahlen kann, ohne dass sich in den nun folgenden 
Gleichungen fiir «2,9 etwas andert, diirfte er auch nicht erheblich sein in 
bezug auf die Beweiskraft des Experimentes fiir die in +) dargelegte 
Rauschtheorie der Photodiode. 


Wenn die auf den idealisierten Detektor treffende Strahlung nicht eine 
rechteckige Spektralfunktion aufweist, derart, dass sie auf beiden Seiten 
scharf begrenzt ist und dazwischen die spezifische Anzahl Quanten pro 
Frequenzbandeinheit konstant ist, so ist es schwierig zu sagen, welches 
die auf den realen Detektor auftreffende Schwankungsleistung ist. Vgl. 
die Definition von «* in Abschnitt 5.3. in 1). Ohne diese Schwankungs- 
leistung zu kennen, kann man die aquivalente Modulationsrauschspan- 
nung nicht berechnen. Weil die aufmodulierten Schwankungen korreliert 
sind iiber vy und a, im Gegensatz zu den natiirlichen, so kann man nicht 
u tiberhaupt vergréssern, sondern nur u bezogen auf die auf den Detektor 
auftreffende Strahlung. Es ist klarer, die Rauschtheorie der nichtidealen 
Photodiode schon in die Berechnung der aquivalenten Modulationsrausch- 
spannung miteinzubeziehen, gemass folgender Definition: 

uz, sei das an die Lampe anzulegende Modulationsrauschspannungs- 
quadrat, welches bewirkt, dass die Schwankungen am Diodenausgang 
verdoppelt werden. u2, soll mittels der Gleichung von A. EINSTEIN und 
der postulierten Photodiodenrauschtheorie berechnet werden. Wenn man 
dieses Spannungsquadrat an die Lampe anlegt, und der gemessene Wert 
y steigt dann tatsdchlich von 1 auf 2, so ist diese Aussage gle ee od 
wie wenn man an die Lampe das Spannungsquadrat ux» anlegt, und y 
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steigt von 1 auf den Wert, der gemass Gleichung (7), integriert iiber die 
gesamte Strahlung, berechnet wird. 


b) Berechnung von Uo 

Die Strahlungsquelle sei eine Wolframbandlampe. Im betrachteten 
Frequenzgebiet sei u = 1. Ein Filter mit sehr steilen Flanken soll von 
der gesamten Strahlung nur einen schmalen Ausschnitt Ay < vy durch- 
lassen. Die mittlere auf den Detektor treffende Leistung betrage P,, Ap» das 
Schwankungsleistungsquadrat betragt dann gemass Gleichung (10) 

Pay = 2h P,, Af, (10a) 
wo » die mittlere Strahlungsfrequenz im Intervall Ay ist. 

Moduliert man die Gleichspannung U an der Lampe mit einer tiber- 
lagerten sinusférmigen Wechselspannung w, der Frequenz /, so iiberlagert 
sich der mittlern abgestrahlten Leistung P,, eine Wechselleistung #4, ;. 
(uy; P4yr Sollen beide Effektivwerte sein). Wir definieren einen Modu- 
lationsfaktor 6 wie folgt: tes 
= Pay 


Fe 


r (11) 
U 
6,,, abhangig von der Lichtfrequenz vy und von der Modulationsfrequenz 
f, ist in einem gegebenen Arbeitspunkt der Lampe experimentell zu be- 
stimmen. Ist 6,, bestimmt, und legen wir an die Lampe statt der sinus- 
formigen Modulationsspannung u, eine rauschférmige Modulationsspan- 
nung w,, an, welche wir nur in einem schmalen Intervall Af, so dass 
Af < f, betrachten, so folgt aus Gleichung (11) fiir die aufmodulierte 
Rauschleistung 


Pav = U 0,5 (12) 


Hier bedeuten p,, und w,, Momentanwerte. Die Bildung des quadrati- 
schen Mittelwertes iiber langere Zeit ergibt 


aT ty ay ye Oer oe 
Bag = Ea) aia Hoe (13) 


Gemiass Definition ist #2,= 29, wenn die aufmodulierte Rausch- 
leistung, Gleichung (13), gleich der natiirlichen nach Gleichung (10a) ist. 
Daraus bestimmt sich u29 zu 

OF 2 U2 hy 

Und = Ba, @, Af. (14) 
P ,, wird zweckmassigerweise mittels der Photodiode selbst bestimmt. 
Gemass der Definition fiir « in 1) betragt der Photostrom 


os é 
Lo Ppa ae: (15) 
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Damit schreibt sich Gleichung (14) wie folgt: 
Sao PAs gol 


2 
m0 T 


Af. (16) 


p Ons? 


c) Berechnung von u;,, 


Im obigen Spezialfall, wo dy < vy und die Flanken des Begrenzungs- 


filters steil sind, lasst sich w;, leicht aus dem schon berechneten 12, 
erhalten. Da 


(= Mg 2p Hm (9) 


ist, und da w, = 1 und w;,9 so berechnet worden ist, dass auch u,, = 1 
ist, kann man wie folgt vorgehen: 

Die Bedingung fiir w;,, lautet, dass durch Modulation der Lampe » 
von 1 auf 2 steigen muss. Anhand von Gleichung (7) erhalt man die Be- 
dingung, dass 1 
bam Lahiss 


sein muss, d. h. mae! 


Nach dem oben Gesagten gilt daher 
a eee 
ae nO (17) 


Dasselbe Ergebnis erhalt man auch ohne die Verwendung von Gleichung 
(7), indem man die aufmodulierte Schwankungsleistung fiir sich allein be- 
trachtet. Infolge der Diodenverluste wird das aufmodulierte Leistungs- 
quadrat #7, um «2 geschwacht, die mittlere Leistung P,, um «. Das 
fiihrt auf dieselbe Gleichung fiir u2,. 

Im allgemeinen Fall trifft-ein beliebiger Ausschnitt der emittierten 
Strahlung auf die Photodiode, und dieselbe hat eine beliebige Quanten- 
wirkungsgradfunktion « (v). Die Berechnung von ue, wird dadurch kom- 
pliziert. Im besondern muss dabei beriicksichtigt werden, das§ auch der 
Modulationsfaktor 6,, eine Funktion von y ist. 

Die Situation vereinfacht sich, wenn man 0,, nicht schmalbandig be- 
stimmt bei der Frequenz y, sondern breitbandig in derselben Anordnung 
Lampe-Filter-Photodiode, mit welcher nachher die Rauschmessungen 
mit rauschmoduliertem Licht durchgefiihrt werden. Dieser Wert sei mit 
6, bezeichnet. Man kann zeigen, dass man dieselbe Gleichung (16/17) 
erhalt, multipliziert mit einem Faktor B: 


ge ns ae 
Un, a ele 6, Af: B. (18) 
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B ist ein dimensionsloser Ausdruck, in welchem 3 Integrale tiber » vor- 
kommen mit den Funktionen «(v), der relativen spektralen Quanten- 
emissionsfunktion g(v) und »”. Genaueres siehe 1°). Meist erhalt man fiir B 
einen Wert, der einige °% kleiner ist als 1; fiir schmale Bandbreiten Ay 
strebt B gegen 1. Ungenaue Kenntnis der Funktionen «(») und ¢(7) fiihrt 
daher meist nur zu kleinen Fehlern in der Bestimmung von ¥;, . 


3.2. Messungen 
a) Messanordnung, Daten 


Als Strahlungsquelle diente eine Wolframbandlampe vom Typ 6002E 
(Philips). Normale Betriebsdaten: 6 V, 16 + 17 A. Der Arbeitspunkt 
wurde gewahlt bei einem Lampenstrom von 11,50 A. Die wirkliche Tem- 
peratur T wurde pyrometrisch bestimmt. Bei schwacher Variation tiber 
die Bandflache betrug sie im Mittel: T = 2260°K. 

Die relative spektrale Emissionskurve wurde bestimmt aus dem 
Planck’schen Gesetz und der entsprechenden Korrekturkurve fiir Wolf- 
rambandlampen, wie sie J. C. DE Vos#4) angegeben hat. 

Die oben beschriebene Photodiode TP 50 Nr. 20 diente als Photonen- 
empfanger. 

Um die Strahlung gegen die kiirzern Wellen hin zu beschneiden, und 
um den gewogenen Mittelwert «* zu vergréssern, wurde zwischen Lampe 
und Photodiode das Masseglasfilter RG 5A gelegt. Seine Daten sind aus 
Figur 10 ersichtlich. 

Damit kann der totale Quantenwirkungsgrad gemass Gleichung (52) 


in 1) bestimmt werden zu = 
at = 029. 


Messung des Modulationsfaktors 6, der Lampe mit der obigen Mess- 
anordnung ergab 


8F  2,1-10-8 V-2 
Uae ; 
Der Faktor B in Gleichung (18) wurde zu 
° B = 0,93 


berechnet. 
Die Beleuchtungsstarke wurde so gewahlt, dass der Photostrom 
Ly = 130 1020s 
betrug. 


Daraus lasst sich “2, berechnen: 
uw, = 1,05 - 10-8 Af [V2], Af in s—. 


Zur Modulation der Lampe wurde ein Rauschgenerator verwendet, der 
im Gebiet von 2kHz ein weisses Rauschen aufweist. 
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T 


TMH Np 1X als Fkt. von v 


° 2 3 y 50 
Fig. 10 
Samtliche Verluste zwischen Wolframband und idealisierter Photodiode als Funk- 
tion von »v. 


é,: Quantenwirkungsgrad der wirklichen Photodiode. 

y,. Transmissionskurve des Masseglasfilters RG5A, 2 mm dick, 
von ScHoTT, Jena, gemass Datenblatt. 

7: 1 minus Reflexionsverluste von Glaskolben und Masseglasfilter. 


b) Messresultate 


Die Rauschmessungen des Photostromes a als Funktion der Modula- 
tionsspannung sind in Figur 11 aufgetragen. Der Rauschstrom wurde 
auf y normiert; gemass Gleichung (6) betragt 


Sy Apes (6a) 
ee aA es 

Auf der Abszisse wurde der Schwankungsfaktor yw’ der auf die ideali- 
sierte Diode auftreffenden Strahlung aufgetragen; dieser betragt nach 


Gleichung (9) und gemass der Definition fiir 7;, : 


fie ia gree (19) 


Die gemessenen Werte entsprechen ungefahr der Erwartung, dass 


aie UP St. 
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| TP 50 Nr 20 


7 : | (2493 kHz = ples 


“TT 
Site | | | 


0 a 2 
Fig. 11 
Schwankungsfaktor des Diodenstromes y als Funktion des Schwankungsfaktors der 
auf die idealisierte Diode auftreffenden Strahlung yw’. 
Punkte: Messwerte. Gerade: Regréssionsgerade. 


c) Fehlergrenzen 


Im folgenden soll der grésstmégliche Fehler bei der Messung von y(w’) 
bestimmt werden. 

Bei der Beurteilung der Messung y(u’) vernachlassigen wir die zu- 
falligen Fehler bei der Ablesung einer Rauschgrésse (i?, bzw. v2), welche 
durch Verstarkungsschwankungen in der Rauschmessanlage, Ablese- 
fehler usw. bedingt sind. Die einzelnen Messpunkte in Figur 11 sind von- 
einander unabhangig aufgenommen worden und streuen nur wenig um 
die zwischendurch gezeichnete Regressionsgerade, so dass dieselbe als frei 
von diesen Fehlern betrachtet werden kann. 

Die Messung einer Rauschgrésse (22, bzw. v2) ist durch Fehler in der 
Eichung, der Abschwacher im Rauschverstarker und des Anzeigeinstru- 
mentes mit einem grésstméglichen Fehler vom + 2,8°% behaftet. 

Der Messfehler von J, betragt + 1%. 

Daraus bestimmt ah der grésstmégliche Fehler von y zu + 3 8%. 


Der grosstmégliche Fehler des Wertes (u’ — 1) summiert sich aus den 
Fehlern von 
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AE ies 
ae ts 
B: + 0,5% 
Up: + .2,8% 
auf den Wert + 6,3%. 

Den grésstméglichen Fehler der Tangente dy/dy’ erhalt man durch 
Summierung der Fehler von y und von (y’ — 1), mit Ausnahme der je 
2,8% Fehler der Rauschmessanlage, welche auf y und auf (w’/ — 1) in 
derselben Richtung wirken. Man erhdlt + 4,5°%. 

Die in Figur 11 dargestellten Messresultate betragen daher unter Be- 
riicksichtigung dieser grésstméglichen Fehler: 


y (u' =p =1)=0,97 +0,04, 
a = 0,985 + 0,045. 
U. 


In Figur 12 ist das Gebiet, innerhalb welchem die wahren Messwerte 
liegen, schraffiert gezeichnet. 


3 = £ 
x TP 50 Nr 20 

t f=193 kHz 
ab 
| 

p’ 
OO 

% 4 2 3 


Fig. 12 
Darstellung der Messung y(y’) unter Beriicksichtigung der gréssten mdglichen 
Messfehler. Die wahren Werte liegen innerhalb des schraffierten Gebietes. 


Anhand von Gleichung (7) lasst sich daraus der Schwankungsfaktor y 
der emittierten Strahlung bestimmen: 
cys 
—. 
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Fiir « ist der gewogene Mittelwert a* = 0,29 + 0,02 einzusetzen. Man 
erhalt 1 = 0,90. 
Zur Bestimmung des gréssten méglichen Fehlers wahlt man den klein- 
sten méglichen Wert «* = 0,27 und setzt diesen ein in 


1 
Au == Ay = 0,14. 


Der wahre Wert von mu liegt daher in den Grenzen 
[b= OW =r OWLS 


4. Diskussion der Messresultate 


4.1. Aussagekraft des Experimentes 


Die wesentliche Aussage der Messungen mit rauschmoduliertem Licht 
ist folgende: Wenn wir die nach A. EINSTEIN berechneten Schwankungen 
der Strahlung durch Modulation vergréssern, so vergréssern sich auch die 
Schwankungen des Photostromes. Das heisst, y ist wirklich von us ab- 
hangig, und zwar linear. Die Photodiode ist also geeignet zur Untersu- 
chung der spontanen Photonenschwankungen. 

Wenn es méglich ware, aus den Messresultaten unmittelbar Gleichung 
(10) zu bestatigen, ohne irgendwelche Annahmen tiber die Natur der 
Strahlung zu treffen, so ware das nach A. EINSTEIN (siehe 3”), S. 311) ein 
Beweis dafiir, dass die Strahlung aus Lichtquanten der Grdésse fy besteht 
und gleichzeitig Wellencharakter hat. Denn Gleichung (10) ist ein Grenz- 
fall der allgemeinen Gleichung (2), bzw. (17) in !) und umfasst nur den 
Term, welcher von den Schwankungen der als voneinander unabhiangig 
gedachten Lichtquanten herriihrt. Der zweite Term dieser Gleichung, 
von den Interferenzschwankungen herriihrend, ist schon haufig bestatigt 
worden innerhalb der aus einer unabhangigen Temperaturmessung sich 
ergebenden Fehlergrenzen. 

Es ist schwierig, aus den Messergebnissen die Giiltigkeit der Gleichung 
von A, EINsTEIN direkt zu beweisen, weil wir zur Auswertung der Mess- 
resultate eine Gleichung brauchen, welche den Zusammenhang zwischen 
den Schwankungen der auftreffenden Strahlung und den Schwankungen 
des Signales am Ausgang des Photoempfangers gibt, ndmlich Gleichung 
(7). Die Ableitung von Gleichung (7), in 1) beschrieben, beruht aber auf 
der Annahme, dass die auftreffende Strahlung aus Quanten der Grésse 
hy besteht. Nur dann hat die Definition des Quantenwirkungsgrades einen 
unmittelbaren Sinn, und nur dann ist die Giiltigkeit von Gleichung (7) 
evident. 

Die Giiltigkeit der Theorie, wonach die Temperaturstrahlung aus 
Quanten der Grésse hy besteht, ist aber in der Physik schon haufig be- 
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statigt worden. Nach der Ansicht von W. Pautr}3) liegt das Interesse an 
der vorliegenden Untersuchung darin, zu zeigen, dass die Quantentheorie 
sich nicht nur global bestatigen lasst, wie z. B. durch die Uberpriifung 
des Planck’schen Strahlungsgesetzes, sondern auch im Detail. Die Unter- 
suchungen sollen zeigen, ob die Quantentheorie nicht nur die richtigen 
Mittelwerte der Strahlung zu beschreiben vermag, sondern auch ihre 
spontanen Schwankungen, wie sie A. EINSTEIN 1912 formuliert hat. Das 
kommt auf eine Bestatigung der Bose-Statistik fiir die Lichtquanten 
hinaus. 

Wir gehen also von der Voraussetzung aus, dass die gemessene Strah- 
lung aus Quanten der Grésse hy besteht, und diskutieren das Ergebnis 
der Rauschmessungen mit rauschmodulierter Strahlung, unter Beriick- 
sichtigung der Messungen iiber die Eigenschaften der Photodiode. Da 
die Kenntnis der Grésse Ay den Zusammenhang zwischen der aufmodu- 
lierten Schwankung 2, und dem Schwankungsfaktor w,, gemass Glei- 
chung (17) in #) gibt, so liefert das Experiment eine Bestatigung der an 
sich evidenten Gleichung (7) im Gebiet y = 1. . 

Lassen wir die aufmodulierten Schwankungen und damit w,, gegen Null 
gehen, so geht der gemessene Wert y gegen Eins. Das gilt unabhangig 
vom Wert «, sowohl fiir Photodioden mit sehr schlechtem Quanten- 
wirkungsgrad als auch fiir die vorliegende mit ~* = 0,29. Dieses Verhal- 
ten ist nur erklarlich durch die Annahme, dass die durch die Emission 
bedingten Schwankungen, durch mw, beschrieben, dem Einstein’schen 
Gesetz gehorchen, d.h. {lz = 1. Besonders bei Extrapolation auf den 
Grenzfall, wo « = 1, ist diese Folgerung zwingend. Mit der Kenntnis, dass 
[4 = 4, = List fiir die nichtmodulierte Strahlung, ist durch diese Messung 
auch Gleichung (7) im ganzen Gebiet y = 1 bestatigt worden. 


4.2. Folgerungen aus den Messungen 


Nach den dargelegten Uberlegungen lasst sich daher aus den Messun- 
gen (Messungen mit rauschmoduliertem Licht, erganzt durch die Mes- 
sungen tiber die Eigenschaften der Photodiode) folgendes schliessen: 

Die Gleichung von A. ErnstEIn und H. A. Lorentz tiber die spon- 
tanen Schwankungen der Temperaturstrahlung ist bestatigt worden fiir 
den Fall der von einer Wolframbandlampe mit der Temperatur T = 
2260°K emittierten und von einer Germanium-Photodiode registrierten 
Strahlung, bei der mittleren Messfrequenz f = 1,93 kHz und der Band- 
breite Af = 92 Hz. Dabei wurde der Schwankungsfaktor « bestimmt zu 
us = 0,90 + 0,14. Der erwartete Wert w = 1 liegt innerhalb der Fehler- 
grenzen, aber hart am Rande. Es ist unwahrscheinlich, dass sich alle un- 
abhingigen Fehler in derselben Richtung summieren. Wahrscheinlicher 
ist, dass der Schwankungsfaktor ww der von der Bandlampe emittierten 
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Strahlung sich von dem der idealen Hohlraumstrahlung unterscheidet, 
oder dass die verwendete Photodiode doch nicht streng genug dem fiir die 
Rauschtheorie verwendeten Modell entspricht. Der Frequenzgang des 
Rauschstromes entspricht ohnehin nicht genau dem Frequenzgang bei 
moduliertem Licht. Daher kann es ein nicht abgeklarter Diodeneffekt 
sein, dass y = 0,97 und nicht 1,0 betragt bei w,, = 0. 

Gleichbedeutend mit der Bestatigung der Einstein’schen Gleichung ist 
die Aussage, dass diese Messung eine neue Bestimmung der Grosse /y ist, 
da fy in Gleichung (10) vorkommt, mit derselben Messgenauigkeit wie bei 
der Bestimmung von wp. 

Fiir die Elektrotechnik liefert diese Arbeit die Grundlage fiir eine 
Rauschtheorie der Photodiode und die Anregung, das Ersatzschaltbild 
der Photodiode zu verbessern. 

Wenn der Zusammenhang zwischen uw und y einer Photodiode itiber- 
priift ist, lassen sich mit dieser Photodiode auch Temperaturmessungen 
an sehr heissen Strahlern durchfithren. Im Rayleigh-Gebiet ist u = f (7) 
und damit auch y = f (7). 

Die obigen Arbeiten wurden durch mehrere Kredite des Schweizeri- 
schen Nationalfonds fiir wissenschaftliche Forschung ermoglicht. Hierfiir 
sprechen die Autoren ihren besten Dank aus. 
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Theory of the Magnetic Susceptibility of Crystals 


by QC. P. Enz 
Physikalisches Institut der ETH, Ziirich 


Dem Andenken von M. R. Schafroth gewidmet 
(15. VIII. 1959) 


Zusammenfassung. Es wird ein Ausdruck fiir die feldunabhangige magnetische 
Suszeptibilitat von Elektronen in einem periodischen Potential nach einer 
neuen Methode abgeleitet. Vergleichsweise werden die in der Literatur exi- 
stierenden Methoden kurz besprochen. Das Resultat lasst sich leicht fiir die beiden 
Naherungen fast freier und stark gebundener Elektronen spezialisieren, in welchen 
eine einfache Interpretation méglich ist. 


1. Introduction 


At the Varenna summer school 1956 a new method for treating the 
problem of the field independant magnetic susceptibility of electrons in 
a periodic potential was briefly reported), The present paper contains 
a detailed evaluation of this method. Simultaneously the same problem 
has been treated again by HEBBORN and SONDHEIMER?)*). Since we feel 
that our method gives some insight into the problem not shared by the 
earlier treatments of PEIERLS*), ADAMS*), WILSON®) and also of ref. 2 
we decided to publish this work. 

As was mentioned in ref. 1 the motivation for this investigation was 
to understand the rather anomalous temperature dependence of the 
susceptibility experimentally found for many semiconductors. We will 
not, however, enter into this question here since a separate paper is 
devoted to the problem of the temperature dependence of the suscepti- 
bility °). 

In order to compare our method with those already existing in the 
literature®-5) we shall discuss some of the main points of the earlier 
treatments. 

An important feature in PEIERLS fundamental paper’) is the use of an 
effective Hamiltonian E,, related to the true one-electron Hamiltonian 
by an equivalence theorem. Peierls worked out this theorem in tight 


*) This autor is indepted to Dr. SONDHEIMER for sending him a preprint. 
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binding approximation only. But its validity is not restricted to this 
approximation. The effective Hamiltonian is of the form 


E yp a E(R») (1.1) 


where E(k) is the energy of an eigenstate with wave vector k of the true 
Hamiltonian including the perturbation by the magnetic field H (assumed 
in the z-direction) and k,, is a rather complicated operator obeying the 
commutation relation 


WR oo x op,yl = gai pte (1.2) 
For vanishing magnetic field E(k) is a single energy band of the crystal, 
while for H + 0 it includes contributions from the other bands. Apart 
from these contributions in E(k) however, Peierls’ E,, is essentially a 
one band model and the equivalence theorem therefore only approximate. 
Some implications of interband effects in a magnetic field have been 
discussed by HARPER‘). 

Another equivalence theorem well known in solid state theory is the 
effective mass theory which was originally developed for electrostatic 
perturbations®*) and extended to the magnetostatic case by LUTTINGER’). 
Luttinger’s version for a constant magnetic field is again of the form 
(1:1,2) but now E(k) represents an unperturbed energy band E(k) and 
k,, the kinetic momentum p — e/c A. If one replaces in Peierls’ paper his 
effective Hamiltonian by that of Luttinger a closer examination shows 
that one obtains the familar Landau-Peierls term y, while the other two 
terms y, and y, are missing. 

In a more recei.t paper KJELDAAS and KoOHN?®) have applied a gener- 
alization of LUTTINGER and Koxwn’s version of the effective mass theo- 
ry®) to the problem of the magnetic susceptibility. In this version the 
effective mass approximation consists in neglecting terms of higher than 
second order in a power series expansion in k — k, where k, is the wave 
vector at the minimum of the energy band in consideration. In the case 
of a magnetic perturbation this leads to Luttingers effective Hamiltonian 
E,(p — e/c A) in second order, as shown in ref. 8. The generalization of 
KJELDAAS and KOHN consists in taking into account fourth order terms 


in the expansion in k — k, (they put k, = 0) which leads to an effective 
Hamiltonian of the form 


Euy=E,(p——< A) +R(p—<A) (1.3) 


taken in fourth order in k. As stated above, the first term of (1.3) gives 
rise (to any order in k) to Peierls’ ys. The contribution of the remainder R 
is shown by the authors to coincide, in tight binding approximation, 
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with the atomic diamagnetism y, of Peierls. This shows that Kjeldaas and 
Kohn’s effective Hamiltonian (1.3), although useful in certain applica- 
tions, gives no improvement over Peierls’ original theory. 


Such an improvement in the spirit of an equivalence theorem has been 
achieved by ApAms?), making use of his multiband formulation of the 
effective mass theory") which is rigorous in principle. As result Adams 
gets, in addition to the Landau-Peierls term, two new terms of exceed- 
ingly complicated structure, containing interband effects not present in 
Peierls’ y, and y,. The basic quantities in Adams’ multiband formula- 
tion of the effective mass theory turn out, after closer inspection }?), to 
be the matrix elements between Bloch states of the operator p and of 
a certain part of » having the periodicity of the lattice (see appendix A). 
This suggests quite generally that a straightforward use of the Bloch 
representation would eliminate the extra complications inherent in any 
equivalence theorem. Our method is guided by this observation. 


Another method which follows this mode of approach by Bloch func- 
tions instead of using an equivalent Hamiltonian is the density matrix 
formalism of WiLson®). This formalism is very powerful in the case of 
free electrons because it does not make use of perturbation theory in the 
field H (and therefore accounts for the de Haas-van Alphen effect). For 
electrons in a periodic potential however, perturbation theory is indis- 
pensable and Wilson’s method is less direct. A complete formula for the 
field independent susceptibility although obtainable in principle with 
this method has not been given by Wilson because of its considerable 
complexity. This has been achieved only recently by HEBBORN and 
SONDHEIMER?). Much of the complications in Wilson’s method are due 
to the explicit use of the Bloch wave functions which also make the 
result rather difficult to interpret. 

In our method a general formula expressing the susceptibility in terms 
of matrix elements in Bloch representation is derived in section 2 (see 
also ref. 1). In order that these matrix elements have good mathematical 
properties the choice of an infinite normalisation volume is of importance. 
Some care is necessary however with the definition of the diagonal sum 
(trace) when the wave vector k varies continuously. At this point an 
approximation is introduced which consist in treating certain almost 
diagonal operators as if they were rigorously diagonal. (This point was 
not clearly realized in ref. 1). Furthermore the well known difficulty of 
having a constant magnetic field in infinite space needs some discussion. 
This difficulty is shown however, to be of harmless nature so far as the 
susceptibility is concerned. In fact, no singularities occur other than 
6-functions in k and derivatives thereof. In appendix A it is shown that 
these singular functions are easily ‘regularized’ by going over to a magne- 
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tized region of finite extension. No use of this regularisation is made 
however since, starting from the general susceptibility formula, it is an 
easy task to eliminate the singularities by partial integrations over k. 
This is done in section 3. Finally with the help of relations between 
matrix elements derived in appendix A some further simplifications 
are made in section 4 and the result is written as a sum of six terms. 
The most important contributions are the Landau-Peierls diamagnetism 
xp (Peierls’ v3), the atomic diamagnetism y, (Peierls’ y,), a Langevin- 
Debye type paramagnetism y, and a van Vleck type term yy. The 
identification of the last three terms is easily obtained by passing to the 
limit of tightly bound electrons where all other contributions disappear. 
In the limit of nearly free electrons, on the other hand, the susceptibility 
is given by vp alone. 

Apart from yp which is determined entirely by the energy band struc- 
ture, all other terms additionally depend upon the matrix elements of 
p and of the periodic part of » mentioned above. Clearly, the relations 
existing between these matrix elements are not sufficient to eliminate all 
matrix elements in favour of the energy band structure. These matrix 
elements are identical with the basic quantities in Adams’ result and 
also with the integrals over Bloch functions used by Wilson and by 
Hebborn and Sondheimer (we use the same notation as these authors 
so far as possible). 

As usual this paper is based upon the one-electron picture and electron 
spin is neglected (which means that spin-orbit coupling is neglected, see 
ref. 1). No symmetries other than those already existing in this frame- 
work — namely the lattice periodicity and the time reversal symmetry — 
are assumed. The implications of some symmetries (e. g. existence of 
an inversion centre in the crystal) are studied in appendix B. 


2. Outline of the Formalism 


In a small magnetic field H the free energy ® and thermodynamic po- 
tential Q of crystal electrons are, per unit volume, 


$—Nl=2=0,—M,H—+y. H+... (2.1) 


where x is the field independent magnetic susceptibility and M, the per- 
manent magnetic moment, which is zero except for ferromagnetic sub- 
stances. N is the number of electrons per unit volume and ¢ the Fermi 
energy. The thermodynamic potential V. Q for a crystal of volume V 
may be written in the usual way as a trace 


Q =~. Trace F(§) (2.2) 
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where § is the Hamiltonian of an electron moving in a periodic potential 
V(x) and in a magnetic field H = rot A (div A = 0) 


i : 2 
G$ =>, (P— eA +V=$4+95G=2-4+V = (2.3) 
Sa Aap al ae (2.3) 


(We put # = c = 1 in this paper.) The factor 2 in eq. (2.2) accounts for 
the degeneracy of the electron spin which is neglected in §. F is the 
function 


mt ‘ BMG 
F(E) = — kT log [1 + exp(— 5 )| (2.4) 
characteristic of Fermi-Dirac statistics. 
Eq. (2.2) is evidently independent of the choice of the representation, 
which implies immediately the gauge invariance of Q. Indeed, with the 
gauge transformation 


wy being any wave function, it follows that 
P*(8) - Spl) = y*(#) - Syl) 


where § is the Hamiltonian (2.3) with A replaced by A. 

Since F(z) is a regular function in the neighbourhood of the real axis 
and vanishes exponentially for large positive z we may apply Cauchy’s 
formula as indicated in ref. 1, 


1 
ZIGe 


oe ¢ dz F(z) - s Trace (z — §)-4 (2.5) 


where the contour encloses all eigenvalues of §. (z — §)~1 is then written 
as a formal expansion in the perturbation ’. 


— $1 = (2 - $+ & — HH (& — HJ + 
+ (2 = $9) 8 (@ — Ho)1 H (2 — Gy) = 


= (2-H) 1 — — (2 — Go) 1 A+ P(e — Hot + (2.6) 


+ 3, (@ — Bo) A® (2 — Bo)1 + 


2m 


2 
+ (¢-$p) A: p (2-H) AAP (2-H) + 
It is now natural to choose the Bloch representation defined by Hp, 


Ho | mk) = E(k) - | wk) (2.7) 
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where the energy bands labelled by » may still be degenerate. For the 
moment we assume a finite normalization volume V and periodic bound- 


ary conditions so that 
(nk | 2’ R’) = Onnr Oper 


and the k form a discrete set of points extending over the reduced 

Brillouin zone. 
The reason for making the assumption of a finite V is to give a precise 

meaning to the trace in eq. (2.2), which now assumes the simple form 


2=F LY (nk | FS) | nk 


There is however a difficulty with this assumption in the case of a homo- 
genous field, H = (0,0, H), say, or in an appropriate gauge, 


A=. (—%q,.%70) (2.8) 
Indeed, the coordinates x; do not exist, strictly speaking, as operators in 
a finite system with periodic boundary conditions. We may therefore 
assume for a moment that H is constant only in the interior of a region U 
situated within V, but that A goes to zero at the boundary of U. To 
eliminate the boundary effects thereby introduced we shall afterwards 
go to the double imit V + co and U + «~, which from the formal point 
of view is the appropriate situation. 
The first limit, V > ov, is obtained by the usual replacements 


/(2 x) - | nk) > | nk) 

(22)3) - d,,, > 6 (k — RF) 

((22)3/V)- > [ ae. 
a 


In the last line integration is to extend over the reduced Brillouin zone. 
The new normalization is 


VV] 
VV) 


(nk | n'k’) = 6,, 0(k — R’) (2.9) 
It then follows that for any function /(k) 
2s nk) f(k) (nk | > [ d*k | nk) f(k) (nk | (2.10) 
z J 


and for any diagonal operator O 


2 2 
~ Trace 0=7 SX) nk | 0| nk) = | 


iz 


=F LEY nklOjnk) so 2, [ace [ ak (nk |0| 5) 


n k k’',\k'—k| w J 
= Bs [k’ kl <e 


(211) 
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where ¢ is arbitrarily small. The approximation introduced in this paper 
is to apply (2.11) for operators which ar not rigorously diagonal in k 
but contain first or second derivatives of 6(k — k’)*). 

We have now to make a few remarks concerning the second limit, 
U > oe, since, as is seen from (2.8) and from (3.2) below, the perturba- 
tion §’ is unbounded in w and the matrix elements of %;, contain a singu- 
larity 0/0’; 6(k — k’). Although such singular expressions are easily 
treated by partial integration and lead to a finite result for each term in 
the trace of the expansion (2.6) a justification of this procedure may be 
desirable. It is easily obtained with the device of a finite magnetized 
region U introduced above. In fact, it is shown in appendix A that the 
6-function contained in the matrix elements of x; can be considered as 
the following limit (see eq. (A. 16)) 


8 6 (k —k’) = lim A, (k k’) (2.12) 
U—->oo 


where J, is a regular function in k and k’ with a steep maximum at 
R= k’, 

We would like to add a remark about the question of convergence of 
the perturbation theory, although in the present paper we are interested 
only in the first few coefficients of the perturbation expansion (2.6). It 
is clear from the properties of §’ in the limit U + oo that perturbation 
theory ceases to be convergent in this limit. In fact, as is well known, 
the switching on of a homogenous magnetic field changes the character 
of the electronic states entirely in that closed orbits and discontinuities 
in the spectrum occur (see PEIERLS#%), p. 151). On the other hand, for a 
finite extension U of the field there always exists a finite upper limit H,, 
of the field strength such that no closed orbits and no discontinuities in 
the spectrum exist and perturbation theory is therefore applicable. This 
means that in the case of a finite U a finite convergence radius propor- 
tional to H,, exists which goes to zero in the limit U > oo. The existence 
of each term in the trace of (2.6) in this limit indicates however that 2 
may be obtained as an asymptotic series in H. 


*) The rigorous procedure would be to keep the region U finite troughout the 
calculation, replacing A by gy * A (py is defined in appendix A). S$’ then contains 
only bounded operators and 


Q—-Q, = (2/U) & f Bk (nk | F(H) — F(Hq) | nk) 


is a rigorous definition. A closer examination of this formula shows that the cor- 
rections to the result of this paper are terms containing first and second deriva- 
tives of the quantity 4, defined in (A.16), which remain finite as U goes to in- 


finity. 
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We are now in a position to work in the double limit indicated above. 
Using (2:5, 7, 8) and the rules (2-10, 11), eq. (2.5) can be written as 


1 1 [= eH ’ 
2=2+52;¢ dz Fe) qos \— Fm HOt yt 
+ ($2) (ae) + x@)} 
with 
Ome a y [es F(E,(k)) 
and ‘ 
le) = 3 [ase f ath'(e — B,))-* (nk |Ig| mk’) - (2 — Blk) 
A(z) = y [ah [ aki (2— E(k). 
«(nk | (3 + a9)| nk’) (2 — B,())> ae 


oe SE [ar / aw | ars — E,(k))-. 


(nk |1,| 0" k") (z — E,(k"))-* (n"k" |1, | nk’) - (z— E,(k’))-?. 
Here /, is the 3-compoment of angular momentum, 
l= *xxp 


and an abbreviated notation for the integration over the small sphere 
| Rk — k'| < € has been introduced. Comparing with (2.1) we have 


1 il, 2 
Mo=+ aay Gaz FO) gx ap nl | 


é 


sy 4e+a) — | 


Apart from notation and the neglect of spin the formula for v is the same 
as in ref. 1. The proof that M, vanishes will be given in the next section. 


(2.15) 
1= 


| 
iS) 
aa 
oa, 
a 
nN 
au 
<o 
iS) 
“i 
ow 
ae 


3. Evaluation of M, and x 


With the help of the expressions for the matrix elements of £ pu 7= 
1, 2, 3) and 7; which follow from appendix A, 


(nk | D; | mR’) = Pi ay (R) + Ok — Rk) (3.1) 


, ‘e i 0 / / 
(n k | 4; | n R') = Onn’ i OR,’ O(k k’) Xj nn (R) % 6(k—k’) (3.2) 
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aoe 


Paar eae) 


Ce) 

Pall le ie Op? Ol — PR’) + Ls ny (R) > O(k — k’) 
P35, nn’» Xj, nn» Ls, nn» being regular function of k, the evaluation of (2.14) 
is straightforward. It is useful to introduce a matrix notation in the band 
index, calling E(k) the diagonal matrix with elements E ,(R) and using 


the symbol «tr» to designate trace formation with respect to m. Then with 
the help of (3.3) the quantity w(z) defined in (2.14) assumes the form 


= fate [ae tr (2 — E&)- (Pye) + (52, dt — b) | 


— Pil) = (ser ok k')) + Lh) - 6 (e—R)} (2 — Be). | 

In the expression for A(z) we first write, with the help of (A. 13) 

(wk |xi + x5| n'k) = ST [dee ST (nk |x| 0"k") (w"k" |x, | nk’). 
Wee (em 


(3.4) 


Making use of (3.2) we obtain 


A(2) -/« h fare’ [an dy Fir |[(e— EW). 


{5 (sf o(k k")) + X, (R) - s(k — hk"). (3.5) 
3 (ar o(k" R’) + X, (k")- d(k” — k’)| (z— E(k) 


Similarly we get for z(z) 


-/@ hf a x [a Re tr| (2 — E(k))> 


(P28 ae 9 0 og OH) 


SCION Nae salad 1 (k’) (se o(k” —k') 
BP (p’) + (ap 5" k’')) | L,(k”) (e" — k’)|(2—E(k))). 


The further procedure entails partial integrations to eliminate the 
derivatives of the 6-functions. It is important that all surface integrals 
thereby introduced vanish. Indeed, these surface integrals always con- 
tain a 6(k — k’) where the wave vector k is an inner point of the domain 
of integration (which is either the reduced zone or the sphere e) whereas 
k’ moves about the boundary surface. (This argument may be put on 
firmer ground with the help of the ‘regularized’ d-function, A, kee) 
of eq. (2.12), using standard procedures. We shall not enter into these 


details however.) 


(3.6) 
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We begin with the evaluation of ju(z). Partial integration with respect 
to k’ yields 
0 


u(2) = [an [a ki tr [ . E®)|—F aa (P,(k’) (2 — E (k’))) + 


+4 sk (Pulk’) @— Ee) *) + Lalh)}] 6 (ek) 


Introducing the abbreviation 


ty) 
Ok; /(R) = hj 
and using the matrix formula 
0 : 
it ee te oe (3.7) 


we get, after a cyclic permutation of factors in the trace, 
‘ 1 il 
=[@k ir| (2 — E)-*} — = Pay +> Paya — 


— 5 Py (@— BE) By t+ Py @— BAB, + Lh). 


Se 


[A(z 
(3.8) 


Now since E(k) is a diagonal matrix, |; commutes with (z — E)-1. There- 
fore the third and fourth term of the curled bracket of (3.8) are propor- 
tional to (— 1/7) (P, E|, — P, E|,) which according to (A. 8) is the hermi- 
tian conjugate of the matrix 


1 
= = (E\1- Pe— Ej\e- Py). (3.9) 


In the trace of eq. (3.8) only the diagonal elements of this matrix occur, 
which, however, vanish according to eq. (A.19’), 


A,,= 90, “alla (3.9’) 

For the first two terms of the curled bracket in (3.8) we use the formula 
il 

ck eas (Poy aa P42) 7, Ly — Ls (3.10) 


which follows from eq. (A. 20) and the definitions (A. 15, 15’). (+denotes 
hermitian conjugation.) Then eq. (3.8) reduces to 


u(2) -/ dk tr ((2—E)* Lt]= le k (e Cn ete 


Going back to the expression (2.15) for M, and making use of the 
property 
Lees (3.10) 


which follows from (3.10) with the help of (A. 19’) we can write 


é 
My = 5. Dn (3.11) 
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; | 
pre: pbe= ag [@r F'(E,(k)) + Ls,» (R) (3.11) 


4, is the permanent magnetic moment contributed by the n* band in 
units of the Bohr magneton e/2 m. 

To show that all contributions uw, vanish, the time reversal symmetry 
(T-invariance) of po is essential. Indeed, with the help of (B.6) and 
(B:-9)-:eq<.(3.1.1"). can si be written as 


—k)) is es ae k) 2 


Since the reduced ae zone is invariant under the reflexion k > — k 
and because of (3.10’) it follows that 
My, =— 2, =0; alla (a2) 
It can be proven that exactly the same reasoning holds if the electron spin 
is included (i.e. spin-orbit coupling not neglected)*). Thus in a one-electron 
picture 7-invariance (which for an electron with spin is expressed by 
Ho= © Hoo with wm = — to.) quite generally implies the vanishing of 
a permanent magnetic moment so that the latter is always due to the 
simultaneous presence of more than one electron (exchange effects). 
We turn now to the evaluation of A(z) and z(z). Since in these expres- 
sions derivation of a 6-function occurs in two of the factors we want to 
make use of the identity 
Oi) ” 0 ” 2 
oR," O(k — k") a O(k — k") (3.13) 
in order not to introduce new derivatives of 6-functions by partial integra- 
tion. (Note that according to (2.12) this rule may be considered as the 
limit U + ov of the equality of (A. 17) and (A. 17’). All formal manipula- 
tions are therefore entirely justified.) Then a first partial integration of 
(G: y — 


Ete ANS. Sr [@- Ee 
2 j=1,2 


| L(  8(K k")) +X, (k) =) 


{- © (505 — E(k) >) +X, (&") (@ — ER) hae" — Br. 
A further vane integration a i to k, leads to 
5 [fer d tr |[+5 35 F— BW) + 


Che 


+ X,(k) («— E(e) 74] 


*) This is also true if (2.11) is replaced by the rigorous definition. 
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or, with use of (3.7) and after a cyclic permutation of factors in the trace, 
to m —py{{l! Bycineee 
A(z) =F [er So |@- E) [= By @— Arcee, be 
7=4, 
iL 

|— = (@— BE) By + x}| 
Recalling that E(k) is a diagonal matrix and that therefore the diagonal 
elements of E|,X, — X,E|,; vanish we get 


Ae) = fate 30 tlle EMEP + = AON 


i — eee 


and with use of the identity 


(z =e OA Tt 7 Sls On (z “a3 ee (3.14) 
1 08 
At) = [@k YS [sr (oes @- Be) Eu)? + 
0 
=F lee (z <a ES : (Xun 0 : (3.15) 


Similarly a first partial integration of a(z), eq. (3.6), yields 


m(z) =[# hf aon | a" tr| (2 — E(k))-. 
it 


-{— Pal") = (spe 8 (kb) + Pale) — (5-8 ( — b) + 


a 


where we have made the replacement (3.13) in the first curled bracket. 
After a partial integration with respect to k, and k, we get 
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Making use of (3.7) this expression becomes, after a cyclic permutation 
of factors in the trace 


= | @ hu |@—2B)-*{ +B, (e- BY P, 


1 at 
Sig 8 eo P,+L,}(@—E){ i Po +4 
al 


7 Pir 
1 
Bees fy ye ah, ok 


a 
Commuting E,, with (z — £)-! we can make use of the definition (3.9) 
and the relation (3.10) to write 
fz =F 


pee z—E jay Beles 


o(¢= B) 4} Atk) +413 hh 
or, making another cyclic permutation in the trace 


[@ki[@—Ey+A (g— E)-2 At + 


+ (¢— BA (z— E) 


| ee oe (g— E)-* A+} + 
@LEV-"E, @2 BY? LY. 
The trace, which consists in a double sum over ” and 
get 


‘ will now be 
divided into the parts with n = n’ and n + n’. Using (3.9’) and (3.14) we 
1 0? 
=/@ Sar (ae z—E,) ae ere aise 


+ [ae S [de (ges - BA) lw Pt 


(3.16) 
1 / 0 . 
+ 2 ae (z = ai 4 { Ann D3 an! ae LT; nn A yy) ! an 
0 
+ los 


~(¢—E,)) + | Lome] -F 


where .»’’ means summation over 1’ + ” 
5 


With these results (3.15, 16) the susceptibility formula (2.15) may be 
written in the form of eq. (7) of ref. 1 


2=-(s5) m8 S| (DP) 


(3.17) 
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where D,, and P,,, as obtained from A(z) and z(z) respectively, are given 
by 
1 Mr / , 
D,= +5 fare 3 [sr Ensl® FE) + (Xfm PEs) | 17) 
: 1=1; 


1 1 I 
P= 7 [Pha Lae (he 
. 0? 
+5 fh Es [ar | Aw P+ 553 (Ey, Ex) + 
i ie ae 4 (3.177) 


1 * * 
Si OQ) (Ann D3 an! ok Ton a7 a) 


OE,2 


0 
3: | D3 an! ie Fp GE. Ey) | : 


In the last expression use has been made of Cauchy’s formula 


: F() Fe) = 
amit # (Z— cae = Ch) Ei. (3.18) 


4, Final Result and Discussion 


The main task of the last section was to eliminate the singularities 
0/0k; 6 (k — k’). In eqs. (3.17', 17”) we arrived at well defined integrals 
extending over the reduced Brillouin zone. The expressions permit still 
some important simplifications. First we want to replace in P,, the deriva- 
tives of the function G(E,, E,,) defined in (3.18) by derivatives of the 
simpler function F’(£,,). This is done with the help of the reduction for- 


mula 
os 
OES 


os-1 


(E—E’) Sait 


G(E, E’) = F(E)—s. G(E, E’);s>1. 


Introducing the Fermi distribution function 
f{E) = F'(E) = (1+ fT) 1 (4.1) 


and using the abbreviation 


A , 
3,nn’ 1am net ; N+ mn (4.2) 


Big ese 
eq. (3.17’’) may be written as 


BoP, Te, thy ey (4.3) 
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with 3 , lAnn |? Ain 
po =a) eee 


Po oat ae |? ‘ fT (E,) 


— Lice Donia Ve sasspe| — | Des | Bs Vi (E,) (4.3’) 
(4) __ ’ Ban’ | 
Pt ine $e HEY 
Oot 3 ' pe ze 
P®) — PhS = - G(E,, E,,) 
Similarly we write eq. (3.17') a 
D, = D® + D® (4.4) 
vee Di) =F; | a [ (Ean)? + (Ena) - #(E,) 
(4.4’) 


DO = [a2 (XD an + (XD HE) 


An important simplification is possible for P“). From the definition (3.7) 
it follows that 


7 es hed vit 2 gp LR Po an! 
a E sere ya} a uae 


n 
* 
i P, Se ne mn” wt [Pee IB Pa am! Lee mnt + Pin’ Pann’ 
E12) i nil mi? E Ey 
n 


which vee to (A. 8) and the sum rule (A. 21) may be expressed 
entirely in terms of the energy band structure, 


1 , | A “te 1 I 
te ae Ea — —) (Ene)? + 
2 E = _ 2 nj11 n|2 
UE eat En | m) (4.5) 
1 1 
aig ( Ents ae =| (Eni)? — Ene Eni Ente 
Now, the sum of P® and D“? reduces to 
m= 
PLO+ DO aa | a’ k [ Eni (En12)? ai (4.6) 


te En i22 (eos 2 Ene Eau E V2] : pee 


Because of the relation 
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we may perform a partial integration 


[@ k Ewjp Eye wl (z d= do - n, E n\jp? Eww | ata 
= BR (Eni Ena) 1 (En) 


where the surface integral extends over the boundary of the reduced 
zone and v is the outside normal. This boundary is a polyhedron, each 
face of which goes over into the opposite face by a translation through 
a vector K, of the reciprocal lattice. Because of the symmetry (B. 19) 
and since the normal n has opposite sign for opposite faces, the surface 
integral is zero. Therefore partial integration of (4.6) yields 


2 
DO + PO = =F fd? k [Eqn Enea (Enns)*) -#(E,) (47) 


This is just the contribution of the 1‘ band to the Landau-Peierls dia- 
magnetism yp which according to (3.17) is 


te=— (gq) 0° Z (DP + POS | 
a (4.8) 
=+ = (270) * 234) ake [Eni E 122 — (E,i12)?] M(E,) 


The other terms in (4.5’, 6’) yield 


ee el 2 De 
(4.9) 
ae Oo 9 Sf aa [xy + (XB) HEn) 
nbn | 
a & (4.10) 
--(iiei Ew | 
; n (4.11) 
== Seay Sf ORE" [| Law| Ba PME, | 
y= — (ag) 7D, P= 
ae aS fae 3 [Boel fz, oe 
x= (lt PO = | 
= (22) BP a PO ac G( EE) Ke 
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The total susceptibility is, apart from the Pauli spin paramagnetism, 


reer Yat da Nat et (4.14) 


Xa is purely diamagnetic (note that according to (A. > the X, are 
hermitian matrices) and y; is paramagnetic, while y,, y' and vy" have 
no unique sign. Moreover the electrons of all filled bands (core electrons) 
contributs to ¥,, yy and y” (factor f(E,) or G(E,, E,,')) while in yp, 7, and 
x only the electrons (and holes) in the neighbourhood of the Fermi 
energy ¢ (conduction electrons) are of importance (factor /’(E,,)). 

In our calculation yp is the only term which depends on the energy 
band structure E(k) alone and not on other matrix elements. Some 
authors4) also quote a term which contains E£,,|,49, only. It can be shown 
however that this term is gauge dependent and vanishes in our gauge 
(2.8). To be more precise, with the one-parameter gauge group introduced 
in ref. 1 


yeas 2 a (Axe, (A—1) m,0) =A + grad | H (> — A) ry Xs | 


A being given by (2.8), this term is found to be 
2 
ta=— (24-1? F (2)-9 Ff dh E pie HE,) 


On the other hand it can be shown that yp is independent of the gauge 
parameter A. 

A term of a peculiar nature is y” since it contains a factor G(E,, E,,) 
which cannot be reduced to the Fermi function /(£,,). Since by symmetri- 
sation with respect to m and n’ 


tie Ne 
aga Ey 52% G(E,, Ey) = 
=>5 Roi Sun eles alle GE Ey) 


y" is due to the anti-symmetric part of | B,,, |. According to (3.9) and 
(A.19”) the B,,,, as defined in (4.2) may be considered as the non-dia- 
gonal plemeats ‘of the matrix 
ee Gy tet ex 

which can be shown to be non-hermitian in general so that | B,, | 
| es | = | B,,,, | is possible?) 

In deriving the result (4.8 — 13) no explicit use has been made of 
symmetry properties of §, other than the lattice periodicity. It can be 
seen that T-invariance of §, does not induce any further simplification 


(4.15) 


*) The occurence of G(En, En’) in X" is probably due.to our approximation (Zaye 
This issuggested by the result of ref. 2 which is entirely expressible in terms of /(E,). 
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of the result. For instance it does not imply the vanishing of y;. This 
is only the case if in addition invariance of Do with respect to the inversion 
* > — x (P-invariance) is assumed. Indeed, as follows from appendix B, 
T- and P-invariance together imply 


Lang (R) =O; all (4.16) 


(Strictly speaking (4.16) implies the vanishing of x; for nondegenerate 
energy bands only because otherwise L,,,,, contains a trace over the index 
labelling this degeneracy). 

It is instructive to write down the result (4.14) for the limiting cases 
of nearly free and of tightly-bound electrons. 

In the case of nearly free electrons where the periodic potential is 
considered as a small perturbation, it follows from (C. 1) and the defi- 
nitions (A. 15), (3.9), (4.2) that yp is the only term of importance, 


3,nn 


%&Yp (nearly free electrons) (4.17) 


In tight binding approximation, on the other hand, the energy bands 
of interest are all very narrow, so that one may put (see (C. 3)) 


E nj = 0 
at least for the occupied bands (E,, < ¢). Then according to (3.9), (4.2) 
Bp dng ghee (4.18) 


so that y’ vanishes in this limit. According to (4.13, 15, 18) the hermiticity 
of Ls, which is shown in appendix C to be valid in this approximation, 
implies y” ~ 0 so that 


L~Yat%xAr+ x (tightly-bound electrons) (4.19) 


Since in this approximation the k dependence disappears, k-integration 
simply yields the volume of the reduced Brillouin zone, 


[ ak = (22)3Jv (4.20) 


v being the volume of the unit cell of the crystal (which in the case of 
a Bravais lattice is also the volume per atom). Since there is no preferred 
axis with atomic states we may finally write eqs. (4.9, 10, 12) in the form 


e2 


La = —z— + DY (n|P? | n) H(E,) (4.21) 


n 


4 , I) n’>]2 
merle ea 2) isk as 1s (4.22) 


é 


“2s (s) X | (mit) P/E (4.23) 
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These expressions are well known for atomic systems where f is the Max- 
well distribution’): y, is a Langevin-Pauli diamagnetism, yy a van Vleck 
paramagnetism and y, a Langevin-Debye paramagnetism f?/3kT. (Note 
the factor 2 for spin degeneracy.) Since P-invariance holds in atomic 
systems ¥; is non-zero only for completely or nearly degenerate states 
|n>,|<n|l|n> |? being a sum over nondiagonal ‘low frequency 
elements’). It is interesting to note also that (4.21) and (4.22) are iden- 
tical with PEIERLS’s y, and x, respectively. 


Appendix A: Matrix elements 
We write the Bloch states defined by (2.7) and (2.9) as 


| Ry en, (x) (A.1) 
where w,, is invariant under translations through a lattice vector R,, 
Unk (* oy R,) aaa Unye( *) (A.2) 


Consider now an operator O with this same symmetry (periodic O). Re- 
ducing the unit cell Q, at R, to the cell Q, at the origin by 


v= #* +R, (A.3) 
and making use of (A. 2) the matrix element of O may be written as 
(nk |O| nk’) = 57 e®—® R, 

a 
Pa CS ae eye ek (2) 
2 
where summation over « extends over the infinite crystal. One proves 


in the usual way, starting from a finite normalization volume V, that in 
the limit V > oo 


Dy eit 2" | 5K) (A.4) 
5 Uv 
where v is the volume of the unit cell. Thus 
(nk | O | n'k’) =O, (Rk) - 0(R—k’) (periodic O) (A.5) 
where Os (k) ee eer [@ x Le ed) hes O eikx Unrp (A.5') 
2Qo 
With O = 1 the normalization 
| adem yes juia ail ye ne 
Car ft Uj, X= Ong; a (A.6) 
2 
follows from (2.9). Taking O = $, = 1/1 0/0x; we get the matrix element 
(3.1) with (2m)? f« [1 0 
tS (R) = =a Unk (> Ox; 26 hy) Unik aP% (A.7) 


2o 


LO08 Cc, P: Enz Jel Aree te \s 


Since partial integration of (A. 7) yields a vanishing surface integral 
because of the periodicity (A. 2), it follows that the P; are hermitian 


matrices in the band index n, 


P;+(k) = P,(R) (A.8) 


The matrix element of the coordinate x,, for which the rule (A. 4) does 
not apply, may be writtens as 


or (nk | %, | n'k’) Eo ae | Me Une! ellk’—k)x ax =. 
: ’ (A.9) 
"kL OUR i(k’—k) x 73 
= fe OR, e d® x 
In the second integral the differentiation 1/7 0/0k';, behaves like a periodic 
operator, so that we can apply (A. 5,5’) and get 


= [« 1 Dun gilk'—k)x gB~ — X, (k)- 6(k—k’) — (A.10) 


nk 4 Ok ‘, jynn? 
Vi 7 (2 he ah et , 
ae 2 Gs, (k) = sil r / Uy Ok; Unk a x (A.10 ) 
With (A. 1) and the normalization (2.9), eq. (3.2) follows immediately 
from (A. 8). Eq. (A. 9) suggests the interpretation that the operator x, 
be split into a periodic and a non-periodic part which somewhat resemble 
(without being identical to) a saw tooth function and a stepped function 
respectively. Application of 7 0/dk; to eq. (A. 6) immediately proves the 
hermitian property of the matrix (A. 10’), 


X,+(k) = X,(k) (A.11) 


The basic assumption underlying the Bloch representation is that the 
functions w,,, for any k in the reduced zone form a complete set within 
the domain 2). Taking into account the normalization (A. 5) the com- 
pleteness relation is 

Vv 


Dd “nt (#) Upp (0) =p d(w—w#'); all k (A.12) 


(2.2) 


The completeness of the Bloch states (A. 1) is then a consequence of 
(A. 12). With the value (4.20) for the volume of the reduced zone it can 


be expressed as ; 
yy [eh | nk) (nk | =1 (A.13) 
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Then it follows for any periodic operator O, making use of (A. 5) and (3.2), 
that 


(nk | x, O| n'k’) = S far" (nk | x;|n"k") (n"k" | O| n'k') = 


ane (A.14) 
= Ong: (R') > ape 8 (— ’) + (Xj(h) O(F) my « 3 (eB) 
and (nk | Ox, | n'k’) = O,p(k) <2 6 (k —k') + 
OS (A.14’) 
+ (O(F) X(R)) yy « 5 (eR) 

If we put O = #, in (A. 14) we obtain eq. (3.3) with 

Eps hon p: (A.15) 
The hermitian conjugate is by (A. 8,11) 

OAS ts ean ee (A.15’) 


Comparison of (A. 14) and (A.14’) shows that although /, is a hermitian 
operator, L,(k) is in general not a hermitian matrix. 
The matrix element of a function 


{ 1 inside a region U 
Pols) = | 0 outside U 


may be written with the help of (A. 2, 3, 6) as 
An (Rk, R’) = (nk leu (*) | n'k’) =>) elk’ —k)Re . | 


° Aion Unk (x’) Uy) ye (x’) “Pu (a ac R,) as x | 


2o 


(A.16) 


or Ap i ee Oa AE Rs (A.16°) 


Uv 
(2x) “a R,, in U 
The inaccuracy of the last formula caused by the cells 2, that are cut by 
the boundary of U vanishes in the limit U > oo. Thus eq. (2.12) follows 
from (A. 16’, 4). 

For the discussion in section 2 we are interested in the matrix elements 
of my(*):x,; which represents the vector potential for a magnetic field 
with the same behaviour as my except at the boundary of U (to avoid 
complications yy may be assumed to be continous at this boundary). In 
analogy to eq. (A. 9) we can write 


rene et haa : eva. 
(nk | by (8) «5 | WR) =F pe | Ox wha teone Pols) k)x 


il Oun/k’ R— 
Leena: i(k’-—k) « 
— fa X Upp * — Py é 
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Using (A. 13) the second integral may be expressed as 
i MN pil * 1 Oun’k’ i(k’—k")x 
y [es (nk |gy|n" k )= [dP x a ae 
With the help of (A. 10, 16) we get 
ae oe (k, k’) F 


OR’; (A.17) 
4- (A(k, B’) -X; (R')) nn’ 


(uk | py (8) -xj|'#) = 5p 


An alternative form may be obtained in expressing x, by the derivative 


— 1/i 0/0k; instead of + 1/1 0/0k'; applied to exp 7 (k’— k) ». It is 
en nO 

it BN BY oo EE ee eR | 

( | @c ( ) Gl i Ok; (A.17) 


ats (X,(R) - A(k, R’)) pn’ | 
From (A.14,14’) it follows after a partial integration 


[@R wk |i[0, x] | 0) = 
= (A.18) 


= 5p; Onn (R) + 1[0 (k), X;(R)] 


nn’ 


By applying this formula to O = §, and making use of the commutation 
relation 


Do, x; = — 
we obtain the formula 
~~ P,(k) = Ey; + (E(k), X,(R)] (A.19) 
or in components 
Pi nnlk) =m Ey; (A.19’) 
P sagt (R) = im (E, (Rk) — Ey (R)) + Xjng (R)3 0 + 10" (A.19") 
A second relation is obtained with O = #, and the commutator 
apy, x ;| = 61; 
In this case (A. 17) yields the sum rule 
Oj = Py; + t[P,(k), X;(k)] (A.20) 


Recalling the definitions (A. 15, 15’) one sees that eq. (3.10) is an immedi- 


ate consequence of (A. 20). The diagonal part of (A. 20) together with 
(A.19’,19") yields 


ila i Nee are AW ern ees 
En = Oy t+ ya De (A.21) 
n’ n n 
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Appendix B: Symmetries 


The basis for the symmetry relations to be derived in this appendix 
is a representation in terms of the periodic part of the Bloch states (AS 4): 
As is seem from (2.3, 7) it satisfies the Schrédinger equation 


Sp Uap = E,,(R) U,,; all Rk (B.1) 
ith ib 1 6) 2 , 
wi $= ra (Fae + *) + V(x) (Bet) 


T-invariance: According to Wigner’s definition of time reversal1’) any 
wave function »(¥, ¢) is transformed into y* (*, —?¢). This transformation 
leaves the Schrédinger equation 


. 0 
Sop =ise (B.2) 
invariant if , is real, 
S, = D5 (T-invariance) (B.3) 


T-invariance is thus verified for the §, in (2.3). The corresponding in- 
variance of §, is, according to (B. 1’) 


Dp = Ds (B.3’) 
Thus time reversal of wu, has to be defined as 
Unp > Uqy = Uy, te (B.4) 
According to (B. 1,3’) the new u,,’ satisfy the equation 
De Une = En(—R) Une (B.5) 


and may be normalized according to (A. 6). By virtue of their complete- 
ness the wu, may be taken as basis for an expansion of u,,’, 


Ung ar Ds "ne San (R) (B.6) 


Eq. (B. 5) together with (B. 1) yields, after multiplication with u,, and 
integration, using (A. 6), 

(E,, (k) —E,(—2)) - Sy (k) = 0 
If k is not a point of degeneracy (note that k-independent degeneracies 


have been admitted but not explicitly labelled in this paper) this equation 
ae E, (-B) = E,( (B.6) 


n 


and also that S(k) is diagonal in ». By an appropriate choice of phases 
of the u,, it is therefore always possible to have 


ie (k) = On’n 
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and thus Uy = Une (B.7) 
The implication of this equality is, according to (A. 7) and (A. 10’), 
P;*(—k) = — P,(k); X;*(—k) = + 4,(R) (B.8) 
from which, in view of the definition (A. 15), it follows that 
L; (—k) = — L,(k) (B.9) 


P-invariance: Spatial inversion transforms a general yp (w, ¢) into py (— #,¢) 
and the Schrédinger equation (B. 2) is invariant if $,» conserves the parity, 


Ho(%) = Ho (—*) (P-invariance) (B.10) 
The corresponding invariance of §, is according to (B. 1’) 
H,(*) = D_~ (—*) (B.10’) 
Thus space inversion of w,, has to be defined as 
Un, —> Ugg" (8) = Uy, (—) (B.11) 
From here onwards, the same reasoning again leads to (B. 6) and to 
Un, (—#) = yg (8) (B.12) 
Applied to (A. 7) and (A. 10’) this relation yields 
P,; (—k) = — P,(k); X, (—k) = — X,(k) (B.13) 


4 


and, according to (A.15), 
L, (—k) = L,(k) (B.14) 


Combination of T- and P-invariance, (B.8,13), and use of the hermit- 
icity (A.8,11) leads to 


P 5nin(R) = Teper (4 X 5 nn (R) > —X jan (R) (B.15) 
Similarly (B.9,14) together with (3.8) yields 
iL 
D3 ant oF Ls wn = es (Ponn'ta— Pinn’i2) (B.16) 


For n = n’ this equation goes over into (4.16) in view of (A. 19’). 

A quite different type of symmetry occurs if one tries to extend eq. 
(B.1,1’) to k-points outside of the reduced zone. This is obviously 
possible formally since k plays the role of a parameter, the restriction to 
the reduced zone originating from the completeness hypothesis. If K, is 
a vector of the reciprocal lattice so that 


e'KaRe — 1; all B 
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the function Dg OO Bhs ge (B.17) 
_ obviously has again the periodicity (A.2) and, furthermore, satisfies the 
equation 
De tn = E, (k + K,) v,, (B.18) 
Again the reasoning is the same as between (B.5) and (B.7), the result 
E,(k+ K,) = E,(k) (B.19) « 
- and ORF th ety (B.20) 
or according to (A.1) 
|n, k + K,) =|nk) (B.20’) 


Appendix C: Nearly Free and Tightly- Bound Electrons 


| The modifications for nearly free electrons are most easily obtained 
|. from the relation : av 
) ip. Do) A Ds 

a 

_ the right hand side of which is a small periodic function. Using (A.5) for 
O= p and OV |0x we have 


i(E,Ak) — E,(h)) - PyaAk) = 520k) = 


7 
; 2 
(2 s Lay 


OV 
[« uk Yay 0%; 


| Thus according to (A. 19”) the non-diagonal _ oalits of X, are of order 
_€as ate those of P,. On the other hand P-nvariance holds in zeroth order 
in OV 0x so that according to (B.15) the diagonal elements of X, are at 
_ keast of first order in ¢. Therefore, with (A.19’), 

X, = Oe); P; =m E,; + Ole) (C.1) 


{ We only mention that the energy band structure follows by integration 
of eq. (A 21) taking into account the symmetries (B.6,19) and is, in an 
appropriate labelling, 
E,,{k) =; (k + K,)? + O(€) 
(It is of the form of fig. 11, p. 86, of Perwers*)) 


| The tight binding approximation, as is well known (see e. g. PEIERLS”), 
p- 79ff) starts from the assumption that the periodic potential may be 


ia Viz) = SU (s— R,) 
where U(x) is an atomic potential. (We restrict the discussion to Bravais 
lattices. For lattices with more than one atom per unit cell the tight 
_ binding approximation is more complicated). In this approximation the 
2 BPA 2,2 19H) 
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Bloch states can be built up from the atomic wave functions ¢,(#) which 
satisfy the Schrédinger equation 
1 2 | — 
(om ages U) Pn = &n Pn 
Indeed, if U(#) and @,(#) do not overlap appreciably for neighbouring 
atoms in the crystal then 
|/2 ik Ro-® 
tu (8) = Vaiss 5M 9, (8 — Re (C.2) 
(which has the correct periodicity (A.2)), approximately satisfies the 
Schrédinger equation (B.1) with 
E,(k) = ¢, (C.3) 
6) 
7) 


If the p, are normalized to one and form a complete set then also (A. 
and (A.12) are approximately fulfilled. With (C.2) it follows from (A. 
and (A. 10’) that 


4 * 1 ) , 
ey (k) — fe x Py en = Py = <n | 2; | be (C.4) 
ane Anne (ke) [@ ¥ Py Xj Py =< | 4j| n> (C.5) 


(C. 4) shows that P,(k) does not appreciably depend on k so that accord- 
ing to (3.10) L, becomes a hermitian matrix in this limit, 


Ll; L,e 0 (C.6) 


and, with the help of the completeness of the atomic states | m >, is 
approximately given by 


3 nn! (k) =< 1 | Ls n' > (C.7) 
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HENS 


Temperature Dependence of Magnetic Susceptibility 


by C. P. Enz 
Physikalisches Institut der ETH, Ziirich 


(15. VIII. 1959) 


Zusammenfassung. Der in der vorangehenden Arbeit!) abgeleitete Ausdruck 
tur die Suszeptibilitat geniigt nicht zur Erklarung einer bei einigen Halbleitern 
im Bereich massig tiefer Temperaturen gemessenen Temperaturabhangigkeit. 
Hier wird der Rahmen der Theorie erweitert durch Heranziehung der Elektron- 
Phonon Wechselwirkung. Diese gibt zu einer zus&tzlichen Suszeptibilitat An- 
lass, welche zway hier nicht explizit berechnet wird, von der jedoch plausibel 
gemacht wird, dass sie den Effekt erklart. 


1. Introduction 


The temperature dependence of the formulae (4.9-13) derived in 
the previous paper?) (all quotations of the type (4.9) refer to this paper) 
is governed by the Fermi distribution /(Z) and by the functionG(£,,, E,,,,). 
Although the result (4.14) is likely to account for the y — T depen- 
dence of many crystals, anomalous behaviour is empirically found for 
some semiconductors. These substances show a diamagnetic susceptibility 
of the form 

Viape =O ae b>0 (1) 


at moderately low temperatures where the density of conduction carriers 
is practically zero”). Since in the region of validity of (1) the minimum 
| E, — €| of the energy difference | E(k) — ¢ | is of the order of about 
20-kT the total susceptibility (4.14) there is of the form 


Baste tol Cee FS 

where 7, is independent of T. Because of the factor exp (— (E, — ¢)/kT) 
the second term in the latter formula is practically zero simultanously 
with the density of conduction carriers. Therefore our formula for y does 
not account for the behaviour (1). 

Some time ago an explanation for such an anomalous temperature 
dependence was proposed by KRUMHANSL and Brooxs?). According to 
these authors a van Vleck magnetism of the form (4.22) should be of im- 
portance, the leading term being one which connects valence and con- 
duction band states. In their proposal the behaviour (1) is due to a temp- 
erature variation of the energy denominator which for the states in 
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question is well known empirically. It was pointed out earlier*), however, 
that from the point of view of a more general theory the justification for 
picking out this special term (4.22) is not convincing. Moreover, the 
temperature dependence assumed by KRUMHANSL and Brooks is of a 
rather special nature. In fact, the variation of the energy gap between 
valence and conduction band as function of temperature has long pre- 
viously been explained by Fan and others®) as a second order effect of 
the electron-phonon interaction. Therefore a more rigorous theory of the 
anamlous behaviour (1) would have to develop from this interaction. In 
what follows we shall develop the general lines of such a theory without, 
however, entering into a detailed calculation. It will become clear, at 
least in tight binding approximation, that a new type of function of 7, 
different from those occuring in eqs. (4.9-13) comes into play, which 
qualitatively may well account for (1). 
e 
2. Statistics of the electron-phonon system 

Since we are interested only in statistical effects of the electron- 
phonon interaction a second quantisation point of view is appropriate for 
the whole system. 

The basic electronic states without electron-phonon interaction are 
the eigenstates | k) of the Hamiltonian § with a magnetic field present, 


eq. (2.3), 
H|*) = W,|F) (2) 
Then the second quantized electron Hamiltonian is 
DEL aE on N, W,, (3) 
k 
where N= G45 (4) 


1s the occupation number of electrons in state | k), N, =0 or 1, and a, 
a,, are emission and absorption operators obeying the anticomutation rule 

{4,, dy} = One (5) 
. The phonon amplitude at the lattice site R, we write as (the lattice 
is supposed here to be of Bravais type) 


u,(t) = (2 GM) Dw, te, b, eG Ra — a 4 herm. conj. (6) 
: q 


where G is the number of atoms in the crystal (which is assumed here to 
be finite) and M their mass. g stands for the phonon wave vector q and 
the polarisation index s = 1, 2,3, g = (s, q). e 


pol is a polarization vector 
satisfying 


qd 
ey ey A) az Ores all q (7) 
6, is an absorption operator which obeys the commutation rule 


[b,, bi] a Daa’ (8) 
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Then the free phonon Hamiltonian is 


M . x 
9 ., = 7 oe (uz — uy u,) ima By Ng Wy (9) 
where : 
N, = b; b, (10) 


is the number of phonons in state g. In 9», the zero point energy has 
been eliminated by an appropriate ordering of operators. 

For the electron-phonon interaction we take (see e.g. PEIERLS®), 
p? 125) 


Dig at St Ww (x Pe R,) u,,(0) (11) 
which in second quantization leads to 


9, = pape: a,(k| Dint| P’) ay = 


7 ’ (12) 
= DF DD) (RC, |) a) ay b, + herm. conj. | 
ee ae 
with 
C,(*) = (2G Ma,)3 3" e, W (x — R,) cf 9 Re (12’) 
Our task is now to analyse the canonical ensemble defined by the total 
Hamiltonian 
ee = 9+ 9, (13) 
where 


9, a D., i D>, (13’) 


is the free Hamiltonian, by treating the electron-phonon interaction 9, 
and later also the magnetic field as perturbations. As usual we circum- 
vent the subsidiary condition that 


N= )'N, (14) 


should be constant by going to the grand canonical ensemble where this 
condition is relaxed by introducing a Lagrange multiplier ¢, the Fermi 
energy. Then 


ll 


z 1 
e~* “total — Trace e7*'Btotar—N%); RT ES) 


defines the total thermodynamic potential 2); = Protai — N°¢ and the 
total free energy Pia, N being the average number of electrons. 


The perturbation expansion in §,; can be performed exactly in the same 
way as in section 2 of ref. 1, writing 


e~ * Btotal — a _ ¢ dz e~** Trace (z — a +N)? (16) 
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and 

GO, NS) = Ge Oa ne | 
+(¢—-9,+N 979, ¢-9,4+N 04+ 

+ (2-9, +N 079, (2-9/4 NO79,@-9,+NO71+-- 


By going into the representation where the occupation numbers NV, and 
n, are diagonal the trace of the first order term in (16’) is seen to vanish 
since 9, is diagonal and § has no diagonal elements. Therefore we can 
write 


2 sota1 Se Qp+ 2' ae one 
(17) 
oe * P total = en 2} (1 er Ce deo -) 
where 
e797 = Trace en? O12 te (17’) 
and 
Cy) / 1 — a2 Fe : 
— He =o ¢ dee Trace (z-9,+N¢-1- | a7" 


-9(2z-9,+N 04 9, (z — 9-+N 0) | 


Calling | A > a general state in the representation by the occupation 
numbers N,, ”,, N4 the value of (14) and E, the eigenvalue of 9 ,in this 


state, 
©, [4 > = E;|ae (18) 


eqs. (17’) and (17”) read 
(miliaris Te oe kk) (19) 
A 


and 
-~%Q2; Q: 1 az y y = EIN te 
ne: t Q = sar f ue ae (z Ey ave 


-<A|9,|By (@-Eg + Np 6) <B|9;| A> 
Making use of (3.18) and of the identity 


a 


=a f anete 


0 


e-%a—e-ab 


a—b 


we obtain 


= 0 6997 QU NS | A OB cn ee ee 
YA Jey 
| Adhe A[E4-N4o-(Ep-Nps)] 


0 


(20) 
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We first want to calculate the expressions 
Suva = 3) <A|B1| By Blah ay B,| A> o-2E2-¥BO 


Lia = =2, 418: |B> <B| a; a, bf | Ad e~FB-NBo) 
for k + k’. Let 
|A>=|.. NO hee (21) 
Then there is just one state , B _ which contributes to S and T. Since 
a,|N,>=/M|1-Ne>; a |N,> =J1—N|1-N,> 
Ogle > =Vrql%—1 >; i |n,> = Yn, + I|m_ +1 > 
it follows from i and (3), (9) that 
Ser = (R/C, JE he Nee, 6a ae en Wa Or) 
Tyg = nae N, (1 — Ny) (4, + 1) e7? Ea-Nab- Wat Wy +0) 


The case k = k’ need not be considered since from gauge invariance it 
follows that (k | C, |) = 0 for q + 0. Indeed, a shift of the coordinate 
system through R, induces a gauge transformation 


A (« —R,) = A(x) +24; ye —R,) =e 
with 
A(x) being given by (2.8). Therefore 
p* (w — R,) W (% — R,) yp (* — R,) = y*(*) W (x — R,) y(*) 


Integrating over the crystal volume (which here again is assumed to 
be infinite) it follows that 


[ Bayle) We R,) eRe ys) = So's | dP x ye(a) Ws) le) 


which for g + 0 is zero on account of (A. 4). Thus 


ACAD: Bye ta Na meer 8a na S' 5” SUH C I 


f(L—Nj) Ny rye? We) 4 Ny (L—Ny) (ny + 1) ott aoe) | 
Since according to (21) 

Ep= DS) NW DS tg, (23) 
we have from (19), (14) ; ; 


e7 * PF — EL ieee es ) a ACS gee = 
meld ee ee (Le Sa) at 


q 


(22) 


re 
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7 F a = © , 
OF Qa Da Slog pee ee ae 
k q 


Here the electron part (note that spin is neglected in (2)) is identical with 
V/2-Q as defined in (2.2, 4). With the help of eqs. (22), (23), (24), (19), 
eq. (20) can be written as 


— 19 = ST SHG TS 5 fons 


Np,=0,1 n 


Np My ii hd heme We ed) + Ny, (1 — Ny) (tg + 1) 
0 


a 
ay) A dh et? Wr- Wr 29) | as e7% (Wet) N 
0 


N,=0,1 
foe) -1 
e-% (Wee y, en “] 
Np =0,1 nN =0 


Introducing average occupation numbers 


ae ce lee 


eu (We-S) We = (e% Wa-) 4 1)-1 = F(W,) 


Np= Nz=0,1 
(25) 
1 = dt oie Pieale = (2% a — I) = g(a) = (AG) 
Ng= NG 


(note that in (25) f is the Fermi function introduced in (4.1)) the last | 
expression for — «§2’ becomes 
| 


hee ane 


i — N,) Ny Ng / A dh Cae Ee a: i (22) 
0 


a N,(1 ix Ny) (n, + 1) pra mermreal 
0 


This formula may be simplified further by exploiting the symmetry of 
C, which in view of the relations 


O= OW, Ce =e; 7=(5, 9), G= (seg) 
and of its definition (12’) is 
Cue Cs 


q q 


Thus 
| (&[C, |e) |? = | (A |Cz |) |? 
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and after relabelling the summation indices in the second term of the 
curled bracket of (27) according to k +k’, k’ >k, q +> q this formula 
simplifies to 


=a = SPS SIGE A — Noy - | 
: (28) 
+f Add AWa- We) GF, e404 (i, + 1) em 44} | 
0 


For the evaluation of 2’ as a perturbation expansion in the magnetic 
field it is important that eq. (28) may be rewritten in a form which is 
independent of the representation (2). In fact, with use of (25), (26) we 
can write 


—a2! = SY f Add Trace [(1 — f($)) e-* 8. 
| es 


+ C, HB) 7? © C5) gleo,) (ete + eee 
where now the trace goes over one-electron states as in (2.2). The modi- 
fication of the electronic thermodynamic potential Q, eqs. (2.1, 2), due 
to the interaction with the phonons is 


ae 1 
= 2! = ON 2 y Caer eng ig a (29) 


where y;,; 18 the additional susceptibility due to this interaction. The 
calculation of 2’ as a power series in the magnetic field H can, in prin- 
ciple, be carried through with the method used in ref. 1, writing the 
functions (1 — /()). exp (— A §) and /(§)-exp (+ A $) in (28’) as Cauchy 
integrals and making use of the expansion (2.6). The evaluation may 
again be carried out in the field free representation (2.7). 

The matrix element of C, in this representation is obtained by means 
of a reduction of the domain of integration to the cell 2, using (A. 1, 2), 


(2G6Ma,)t(wk|C|n' k’) = >») &t Fee, (nk|W (« — R,) |! k’) 


= Sr yeh PS) | oa! at aia 
Gp 2, 


thy plo’) *—")* e W (x + R, — R,). 
With 


this may be written as 
(2 G M «w,)* (n k|C,|n’ k’) > DF ei (q +k —k) Ry, 


, 2h dx! i HPO RD wy e, W (a +R.) 
Y Qs 
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Making use of (A.4) and going back to the full domain ofintegration we obtain 
(nk|CG|n’ k’) = @™ oq +k’ —k) 2GMa,)+ e,(nk|W (x)|n' k’) 
(30) 

3. Temperatur dependence of 2’ 

It is evident from eq. (28’) that, due to the phonon variables but also 
to the A-integration, a new type of temperature variation is present in 
Q'. With the use of (30) we may write eq. (28’) as 

sg Sie ; 
Q' =— = i ren By | dg Pore see cas cod Tyy (#, 2, 4) 
0 7 
where e¢,; is the j-component of the polarisation vector @,. To simplify 
the discussion we assume that 
Ws, q = ¢ (4 

c, being the velocity of phonons of mode s = 1, 2,3. With the new 
variables , 

LOO: f= Xm = %W 


Pil eataee 
n= T 


where w,, is the maximum frequency and @ the Debye temperature, we 
obtain 


1 x 
3 ~ mM 
; 1 Tee ¢ ef *+ e(1—§) 
Q' = — = fe dé (2 C, ) | x dx x1 AQ) Cg 5 Cg Tyy 
6 s=] 0 


In the temperature region of interest, 0 > T holds, so that we can re- 
place the limit of integration ~,, by infinity. Now in tight binding approxi- 
mation 7; ;, does not depend on qas is seen from (30), (28) and Appendix C 
of ref. 1, so that, recalling (7), 


fo.) 


3 1 3 
' Usa £ e§ *+ e(1—6) x 
=F So [bab Ty; (e,E0) f xd RE 
0 


S=] j=1 ht 


Thus 2’ contains an overall factor 1/x = kT in addition to the dependence 
of T;; on x. According to (29) the same is true for y;,,, so that 


Xtotal — X = Xint (31) 
is likely to account for the behaviour (1). 
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Les paramétres du réseau et la densité du rubis 


par J.-P. Jan, S. Steinemann et P. Dinichert 
Laboratoire suisse de recherches horlogéres, Neuchatel 


(21 IX 1959) 


Summary. The density and lattice parameters of artificial ruby have been meas- 
ured as functions of chromium concentration between 0 and 2 wt. % Cr. They were 
found to increase linearly with the chromium concentration. Within the limits of 
experimental error, the X-ray densities are equal to the measured densities. The 
agreement between calculated and measured density changes confirms the substitu- 
tional character of chromium. The continuum elastic theory of lattice defects 
predicts the correct order of magnitude for the expansion of the lattice. 


1. Introduction 


Le corindon est de l’oxyde d’aluminium A1,O,-« cristallisé. Le rem- 
placement, dans le réseau cristallin, de quelques ions Al+++ par des ions 
Cr+++ donne le rubis. 

Les ions Crt+++ étant plus gros que les ions Al+++, leur présence en- 
traine une dilatation du réseau. L’étude expérimentale de cette dilatation 
est intéressante du point de vue de la théorie des défauts ponctuels dans 
les solides, particuliérement aux faibles concentrations de chrome, qui 
sont justement réalisées dans les rubis synthétiques (0—2% en poids). 

Les mesures de paramétres du réseau sont complétées tout naturelle- 
ment par des mesures de densité, dont les résultats peuvent étre comparés 
aux densités roentgenographiques. L’adjonction de chrome, dont la masse 
atomique est supérieure 4 celle de ]’aluminium, produit un accroissement 
de densité, partiellement compensé, il est vrai, par la dilatation du réseau. 

A quelques exceptions prés, les mesures antérieures sont rares et peu 
précises, dans le domaine des faibles teneurs en chrome. Les seules qui 
portent sur un bon nombre de monocristaux contenant moins de 2% de 
chrome en poids sont les mesures de densité de SLAVNOVA et SONIN?), 
mais leur précision laisse a désirer. Les mesures de THILO, JANDER et 
SEEMANN2) portent sur l’ensemble du systéme Al,O;-Cr,O3; ces auteurs 
ont étudié, sur des échantillons polycristallins frittés, un certain nombre 
de propriétés physiques, en particulier la densité et les paramétres du 
réseau. Ils affirment que ces derniers ne varient pas jusqu’a 8% molé- 
culaire de Cr,O,, résultat en désaccord avec ceux du présent travail et 
de tous les autres travaux que nous connaissions, en particulier avec les 
mesures précises de SHAL’NIKOVA et YAKOVLEV’). 
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Notre étude concerne essentiellement les variations des paramétres 
du réseau et de la densité en fonction de la teneur en chrome, dans le 
domaine s’étendant de 0 4 2% moléculaire de Cr,O3, ce pourcentage étant 
pratiquement égal au pourcentage de chrome en poids. Nous n’avons pas 
cherché a obtenir le maximum de précision sur les valeurs absolues de ces 
grandeurs. Les échantillons étudiés étaient des monocristaux de série in- 
dustrielle courante. Les adjonctions autres que le chrome, éventuellement 
présentes dans ces monocristaux, sont en quantité trop faible pour in- 
fluencer les résultats. 

L’expérience montre que les paramétres a et c de la maille hexagonale 
du réseau cristallin sont des fonctions linéaires de la concentration en 
chrome aux faibles teneurs, soit 


a=a(1+aC,) C= Cyl age. (1) 


oll a et cy sont les paramétres du corindon, C,, la concentration molé- 
culaire en Cr,Og, et « et y les variations relatives des paramétres par unité 
de concentration. La densité @ s’écrit de méme 


C=O (1+kC,,), j (2) 


oll @y est la densité du corindon, et k la variation relative de densité par 
unité de concentration. 

La densité reentgenographique 0, se calcule a partir des paramétres 
du réseau mesurés au moyen des rayons X, et correspond a un cristal 
idéal: Is 

_4/3M 


@, ac N ’ (3) 


ou M est la masse moléculaire moyenne et N le nombre d’Avogadro. Un 
développement de cette formule, limité a la premiére puissance de C,,, 
donne, aprés introduction des valeurs appropriées des constantes phy- 


siques, 
Gr = Gor [1 + (0,491 — 2a — y) C,,], (4) 


Oo, tant la densité roentgenographique du corindon. 

Cette derniére expression montre clairement la contribution positive 
due a la masse du chrome et la contribution négative due au gonflement 
de la maille cristalline. Les formules (3) et (4) sont établies en admettant 
que le chrome se substitue a l’aluminium dans le réseau, et que les 


rayons X mesurent la moyenne arithmétique des paramétres du réseau, 
qui varient localement. 


2. Mesures de paramétres du réseau 


Les mesures de paramétres du réseau ont été effectuées sur un premier 


lot de 7 pierres, au moyen de la diffraction des rayons X sur la matiére 
pulvérisée. 
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Une premiére série de résultats a été obtenue A l’aide d’une chambre 
Seemann-Bohlin de 57 mm de diamétre, de la poudre d’aluminium mélée 
au rubis servant de témoin. L’utilisation de diverses anticathodes a per- 
mis de mesurer onze distances interréticulaires, a partir desquelles les 
deux paramétres du réseau ont été calculés par la méthode des moindres 
carrés. Dans une seconde série de mesures, nous nous sommes servis d’un 
diffractométre enregistreur Philips et de poudre de zinc comme témoin. 
Les paramétres du réseau ont été calculés a partir de six distances inter- 
réticulaires. 

I] existe entre les résultats des deux méthodes de faibles écarts systé- 
matiques, qui affectent peu les variations relatives de paramétre nous 
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Paramétres du réseau du rubis a 25°C en fonction de la teneur en chrome 


. fine a * x ° 
intéressant ici. Les moyennes des deux séries de mesures, réduites a 25°C, 
sont représentées sur la figure 1 et peuvent se décrire par les formules 


@= 4,7591 (1+ 0,0527C,,) A 

+ 0,0004 + 0,0016 (5) 
€= 12,9894 (1 + :0,0452C,) A. 

L 0,0030 ++ 0,0030 


Les teneurs en chrome ont été déterminées par analyse chimique, sur 
les poudres mémes ayant servi aux mesures. Les teneurs relativement 
élevées ont été déterminées par titrage potentiométrique, et les teneurs 
faibles, par une méthode colorimétrique. 
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Un controle a été effectué sur les pierres d’un deuxiéme lot, pulvéri- 
sées aprés avoir servi aux mesures de densité. I] porte sur la mesure de la 
distance interréticulaire des plans (416) avec le rayonnement Ka, du 
nickel. Cette raie convient particuliérement bien, car elle correspond pour 
le corindon a un angle de Bragg de 86,4° et elle est intense. Les résultats 
fournis par un montage a film plan, situé 4 10 cm de l’échantillon, s’ex- 
priment a 25°C par la formule 


dare = 9,83052 (1 + 0,0516 C,,) A, (6) 
alors que le calcul a partir des formules (5) donne 
dare = 0,83056 (1 + 0,0516 C,,) A. (7) 


La concordance est excellente. 

Une partie de nos échantillons ont été examinés au microscope élec- 
tronique. Nos poudres se sont révélées constituées de grains de tailles 
fort variables, comprises entre 0,5 et 50 microns; les particules de 1-5 mi- 
crons sont les plus fréquentes et constituent probablement une moyenne. 
On trouve de nombreuses plaquettes minces, de 100-2000 A d’épaisseur, 
et des éclats en forme de coin a faible ouverture. La cristallisation est 
assez bonne, comme le révéle |’examen en diffraction électronique. Un 
certain élargissement des raies de diffraction de rayons X semble da a 
la taille des grains plut6t qu’a des tensions internes. Cet élargissement 
ne provient certainement pas des déformations locales du réseau dues 
au chrome, car il s’observe aussi dans le corindon, et de toute facon, on 
sait que les déformations dues a des défauts ponctuels ne modifient que 
la position et l’intensité des raies de diffraction sans altérer leur largeur‘). 


3. Mesures de densité 


Les mesures de densité ont été effectuées a la balance hydrostatique 
sur un second lot comprenant 13 pierres. Des échantillons pesant 4 g 
environ ont été coupés au centre des «boules», région ot la teneur en 
chrome est pratiquement uniforme. Ces mémes échantillons ont servi a 
la détermination chimique de la teneur en chrome. Les pesées ont été 
effectuées sur une balance Mettler sensible au microgramme, dans de 
l'eau distillée, dans du bromoforme (densité a 20°C: 2,892 g/cm), et dans 
une solution aqueuse de Nonic 218 40,5 g/l présentant une faible tension 
superficielle. La densité et le coefficient de dilatation de ces deux der- 
niers liquides avaient été déterminés au préalable. Les variations de 
température du fluide durant les pesées ont été mesurées a 0,01°C prés 
au moyen d’un couple thermoélectrique. 

Nous avons observé des écarts systématiques de quelques dixiémes de 
pour-mille entre les mesures dans les différents fluides. Ces écarts, attri- 
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bués a des erreurs sur les densités du bromoforme et de la solution de 
Nonic, n’affectent pas les variations de densité qui nous intéressent ici, 
et nous avons ramené les valeurs obtenues dans ces deux liquides aux 
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Densité du rubis & 25°C en fonction de la teneur en chrome. La droite'en pointillés 
représente la densité roentgenographique 


résultats fournis par les mesures dans l’eau distillée. Les moyennes ainsi 
réduites sont représentées, pour 25°C, dans la figure 2, et s'’expriment par 
la formule 
@=  3,9860 (1 + 0,341 C,,) g/cm’. (8) 
+ 0,0004 + 0,003 


Un point, correspondant a 1,14% de Cr,O5, s’écarte anormalement de la 
ligne droite et n’a pas été pris en considération dans les calculs. L’échan- 
tillon était peut-étre poreux. 


4. Discussion 
La densité roentgenographique, calculée a partir des formules (3), (4) 
et (5), vaut, a 25°C, 
0,= 3,9864 (1 + 0,340 C,,) g/cm’. (9) 
+ 0,0020 -+ 0,006 


L’incertitude sur la densité roentgenographique du corindon provient 
surtout des incertitudes sur les paramétres du réseau. L’accord avec les 
densités mesurées est excellent tant en ce qui concerne les variations en 
fonction de la teneur en chrome qu’en ce qui concerne les valeurs ab- 
solues. Bien que le but de ce travail soit avant tout l'étude des variations, 
l'accord des valeurs absolues vaut la peine qu’on s’y arréte. Certains 
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cristaux présentent des écarts a la stoechiométrie, ce qui entraine un 
écart entre les densités roentgenographique et réelle. ScoTr® a préparé 
de nombreux monocristaux d’oxydes métalliques, par un procédé de 
fusion dans la flamme, analogue a celui de Verneuil utilisé pour les pierres 
artificielles; tous les cristaux étudiés présentaient des écarts a la stoechio- 
métrie, a l’exception de l’oxyde d’aluminium, ce qui justifierait l'accord 
des densités. 

Remarquons encore que les valeurs adoptées pour les constantes phy- 
siques influencent la densité reentgenographique. Cette question a été 
discutée en particulier par SMAKULA, Katnajs et Sirs®). Dans notre cas, 
il a été fait usage de valeurs récentes des masses atomiques’), du nombre 
d’Avogadro8) et des longueurs d’onde de rayons X converties en Ang- 
stréms®). L’emploi du nombre d’Avogadro et de la masse atomique de 
Valuminium utilisés par SMAKULA et al. ne modifient pas nos résultats. 

L’accord entre les variations de densité calculée et mesurée est une 
preuve de la présence du chrome en position de substitution. 

La variation de densité est en bon accord avec les résultats de SLAv- 
NovA et SoniN1), mais en désaccord avec ceux de THILO ef al.?). La den- 
sité du corindon est en bon accord avec les résultats de Primaxk et Day?), 
obtenus par flottaison. 

Les variations de paramétre du réseau sont les mémes, aux erreurs d’ex- 
périence prés, que celles trouvées par SHAL’NIKOVA et YAKOVLEV) sur 
trois pierres a faible concentration en chrome, et en désaccord avec les 
résultats de THILO ef al.*), qui trouvent une variation nulle. Signalons 
encore que les paramétres du réseau du corindon sont en parfait accord 
avec ceux que donnent Swanson et Fuyat!), 

Tl est intéressant de comparer nos résultats a ceux de théories existantes. 
Nous nous basons sur la théorie d’un milieu élastique, continu et isotrope, 
telle qu'elle est exposée par ESHELBY!2), Elle prédit la variation de vo- 
lume AV d’un solide, causée par l’introduction de m inclusions sphériques 
de volume V’ dans des cavités sphériques de volume V: 


AV =n 5 (V' —V) (10) 
3B+4G ; 3 B’+4G 
exec} ara ieee ag (11) 


G est le module de glissement du solide, B est son module de compressi- 
bilité, et B’, celui de l’inclusion. Si le solide et l’inclusion ont le méme 
module de compressibilité, la dilatation ne dépend plus des constantes 
élastiques. Ces résultats ressortent également de calculs de déformations 
et tensions dans les rubis, effectués par l’un de nous a) 

Remarquons que la formule (10) est établie en tenant compte, dans le 
calcul, de termes dits «image», qui interviennent lorsqu’on considére un 
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milieu fini. La nécessité de tenir compte de ces termes n’a pas toujours 
été reconnue. Or, si l’on en faisait abstraction, il apparaitrait un impor- 
tant désaccord avec nos mesures. 

La validité d’une théorie élastique a l’échelle moléculaire, comme le 
choix des volumes V et V’, pourraient faire l’objet d’une longue discus- 
sion. Admettons simplement!%) que les inclusions sont ici équivalentes 
a des molécules ou groupes de molécules de Cr,0, remplacant Al,O3. La 
variation relative du volume V, du corindon est alors 

AV BVI 

ee ain 
ot V est le volume moyen occupé par une molécule A1,O, dans le corindon 
(42,46 A3), et V’ le méme volume dans Cr,O, (48,12 A’)14), Nos mesures 
ont conduit a 


(12) 


ANY 
t= 2a + y = 0,151 + 0,006, (13) 

alors que la théorie prédit 
WAY B ‘ 
am Ai 0,133 er (14) 


En admettant que Al,O, et Cr,O, aient la méme compressibilité, la théo- 
rie donne déja un ordre de grandeur correct. La comparaison a la théorie 
ne peut malheureusement pas étre poussée plus loin, car le module de 
compressibilité de Cr,O3;, 4 notre connaissance, ne se trouve pas dans la 
littérature. En adoptant pour le corindon B = 23-1044 dyne/cm? et 
G = 19-10" dyne/cm?, valeurs moyennes selon diverses mesures récentes 
15)_ 19) i] faudrait donner a B’ la valeur 29-1014 dyne/cm? pour retom- 
ber sur notre résultat : l’oxyde de chrome Cr,O, serait moins compressible 
que l’oxyde d’aluminium AI1,O,-«. 

Monsieur J. D. ESHELBy a eu l’amabilité d’attirer l’attention des au- 
teurs sur l’aspect théorique de l’anisotropie des variations de paramétre 
du réseau. Si le chrome peut étre assimilé 4 des défauts ponctuels équi- 
valents 4 un systéme de forces symétriques, on devrait avoir 


Y 2 Sig t S33 (15) 


J 
% S41 TF Sy2 TF $33 


les s,, étant les coefficients d’élasticité du corindon monocristallin. Nos 


expériences ont donné 
= = 0,86 - 0,08 , (16) 


alors que la valeur théorique varie considérablement selon les auteurs: 
elle serait de 0,80 pour le corindon naturel }>) et de 0,89 pour le corindon 
artificiel 16) selon des mesures d’auteurs indiens souvent citées 17)"); 
des mesures plus récentes de MAYER et HIEDEMANN”*), effectuées par 
deux méthodes différentes, conduisent a 0,99 et 1,12, cette derniére 
valeur étant la plus stire des deux. Les coefficients d’élasticité du corindon 
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ne sont done malheureusement pas connus avec une précision suffisante 
pour permettre de conclure quoi que ce soit. On pourrait etre tenté de 
rapprocher notre résultat de celui des auteurs indiens, mais il convient 
de préciser que l’équation (15) n’est plus valable si le systéme de forces 
n’est pas symétrique. 

5. Conclusions 


En conclusion, nous pouvons affirmer que les mesures présentées ci- 


dessus ont permis d’établir que: 
1° La densité et les paramétres du réseau du rubis sont des fonctions 


linéaires de la teneur en chrome. 

2° Aux erreurs d’expérience prés, les densités roentgenographiques sont 
égales aux densités mesurées. Du point de vue des variations de densité, 
ce résultat est une preuve supplémentaire que le chrome se trouve en 
position de substitution. 

3° La théorie continue élastique prédit un ordre de grandeur raison- 
nable des phénoménes. 

Les auteurs tiennent 4 exprimer leurs vifs remerciements 42 MM. RE- 
NAUD et DELALOYE, chimistes du Laboratoire, pour la détermination de 
la teneur en chrome des rubis. Leurs remerciements s’adressent égale- 
ment a4 la maison DJEVAHIRDJIAN S.A. de Monthey, qui a fourni gracieu- 
sement les échantillons étudiés. 
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On the breadths of annihilation lines 
in copper and in gold 


by Bronislaw Sredniawa!) 
University of Zurich 


(7. X. 1959) 


Summary. The breadths of annihilation lines produced in the annihilation process 
of electrons and positrons are calculated for copper and gold. Two models are con- 
sidered: 1° The Fermi gas model of conduction electrons and Cut or Aut ions and 
2° The model where the atoms exist complete in the crystal, but where, however, 
owing to the influence of the crystal the outer shell 4 s of Cu is so much compressed 
that it overlaps with the 3d shell (and for Au the 6 sshell overlaps with the 5 d shell). 
The breadths due to conducting electrons and the electrons in different shells of the 
Cu and Au ions are calculated. By comparison of the results with the experimental 
data it is shown that in the first model the contribution of conducting electrons to 
the breadth of the annihilation line is negligible. For both models the largest con- 
tribution stems from the most external complete shell but in Cu about 5% and in 
Au about 40-50% of the annihilations take place in the next inner shells of the 
atoms. 


§ 1. Introduction 


The purpose of the present paper is the theoretical investigation of the 
shape of the lines of y radiation produced in the process of annihilation 
of positrons for the examples copper and gold. Precision measurements 
of the shape of the annihilation line in copper were made by Du Monn, 
Linp and Watson (pu Monp 1954) with a crystal spectrometer. They 
used an activated copper sample in which f-radioactive Cu® atoms were 
present. The positrons produced in f decay (having a maximum initial 
energy of 0,66 MeV) annihilate with the electrons in the sample giving 
rise to the annihilation line. 

According to HEITLER (1954 p. 270) the probability of annihilation of 
fast positrons is small, so that 98% of the positrons are stopped (or slowed 
down to thermal velocities, which we neglect) by collisions with the electro- 
static fields of nuclei before being annihilated. These positrons annihilate 
then with the slow conduction electrons or with electrons of different 
atomic shells. The center of mass of the annihilating pair moves with the 
velocity of half the velocity of the electron, so that in the laboratory 
system the annihilation photons have slightly different wave lengths 


1) On leave of absence from the Physical Institute of the Jagiellonian University 


of Cracow. 
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and therefore the annihilation line exhibits a certain structure owing to 
Doppler broadenings of different orders of magnitude. Du Monp and 
al. also made a rough estimate of these Doppler broadenings to annihila- 
tions in different electron shells. 

Since the annihilating electrons are moving, the two annihilation pho- 
tons are emitted at angles slightly different from ~. DE BENEDETTI, 
Cowan, KoNNECKER, and PRIMAKOFF (DE BENEDETTI 1949) have meas- 
ured the departure from antiparallelism of the two photons in the process 
of pair annihilation in gold and have, therefrom calculated the mean 
momentum of the center of mass of the annihilating pair. 

The main result of both these papers was the statement that almost all 
the positrons are slowed down to thermal velocities in the sample and 
then annihilate with the conduction electrons. 

In this paper two extreme models are considered. In the first the metal 
consists of Cut+ or Aut ions and a degenerate Fermi gas containing the 
conduction electrons. In the second model atoms exist complete but, 
however, according to KRUTTER (1935) owing to the influence of the 
crystal the outer 4s shell for Cu is so much compressed that it overlaps 
with the 3 d shell (and for Au, the 6s shell overlaps with the 5 d shell). 
In both cases the positrons are assumed to be stopped before annihilation. 
In the process of annihilation both the electron and the positron may 
be regarded as free particles; since they have equal and opposite charges 
the electrostatic potential of the nuclear field has no influence on the 
energies of the annihilation photons. We neglect the cases when positro- 
nium is formed before annihilation. 

In § 2 we calculate the annihilation rate of a moving free electron 
annihilating with a positron at rest. Afterwards (§3) we expand the 
wave function of an atomic electron into plane waves and calculate the 
rate of annihilation of the positron at rest with the electron having this 
wave function. In § 4 and 5 we apply the formulae of § 3 to calculate the 
annihilation rates for different shells and the conducting electrons in 
copper and gold and compare them with experimental data. § 6 contains 
the results and discussion. 


§ 2. Annihilation of a free electron and a free positron in the system 
where the positron is at rest 
We consider a free electron with momentum p and energy E annihilat- 
ing with a positron at rest. The two emitted annihilation photons have 
momenta k, and k. Since both particles considered are free, energy and 
momentum are conserved 
p=k, +k, (1) 


E+p=hth, E=V p+ 2 (2) 
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The transition probability from the initial state 0 (electron p, a hole 
at rest) to the final state F is derived from the compound matrix element 
Kyo. Using standard methods and the notation given by HEITLER (1954, 
p. 213-219) this is given by 
NOG 
2 V Ry hy 


Kyo = (wz { Gy Xp Xe + Oy Xz, %, + 2e, + ey} uy) 


where _a-k, 


As we are not interested in the probability of annihilation of an electron 
and a positron with definite spins we average over their spin directions. 
The transition probability to the final state with definite directions of 
polarisation of both annihilation photons is given by 


2 1 
w == (+ Sr So |Kro) Or 


where 0, denotes the number of final states per energy intervall dE,. 
The final state is completely determined by hk, and the angle / between 
k, and p. Therefore we have 


dQ k? 
Op GE y = 04, Fhy, 0, = anh ae (3) 


From the conservation laws (1) and (2) we have 


ky (w+ E — poos B) =p (w+ E) =p (hy + Ry) (4) 
and E, = hy + hy = hy +V fp? — 2k, p cos B + Fi 
so that (721) = hy he (5) 
OEF]/p  w (ky + hy) 


Hence from (3) and (5): 


d hy 1 BT 70 
CR" 2r, E ah (20 hc)? ys (hy + hp) 


Applying the usual methods of evaluating the S-sums we obtain (7) = 
||") 


_ ema Qhky 2 dg EOE, 6 
Ue eT 4 cos Ona ae) (6) 


where @ is the angle between e, and e,. If there are N electrons and INES 
positrons in the cube (of volume 1 cm*) the rate of annihilation 1s 


, NN cRd QR SON ew 7 
dls 8 E (ky +h) (— 4 cos 7 Be, ) 
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As we do not want to deal with polarized photons we shall sum (7) over 
both polarizations of both photons. The annihilation rate into unpolarized 
photons is 
ar’ - NN, cRdQ Ht (24% + sin®o) 
2B Tage Rythy \kg ° fy 

where o is the angle between k, and k,. 

Because of the conservation laws (1) and (2) ky, ka, E and o are not 
independent. We can express, therefore, the annihilation rate as a func- 
tion of P = p/u and K = k,/u only: 


JR" -—NNsemdQk?  [_ K?+2K~2 (Po oS ee 
2 (V1+ P24+1) VP24+1 | i+ P241-K K 
5 ; ; (8) 


KK? (y1+ P?+1-—K)? J 


We shall call K and P the reduced momenta. 
Owing to the conservation laws, K can, for a given P, only vary within 
certain limits. Since in formula (4) the angle f is arbitrary we have 


1 P2+1 
Kee ap ieee 


: 1+yP?+1 
min 1+VP?+1+P 


<K< 1+yP?2+1-P ieee (9) 


For P = 0 we have K = 1 only, for P +> oo 
ISG. > 1/2, 1 Gage CO (see Fig. Ly 


Fig. 1 


§ 3. Annihilation of a positron at rest with a bound electron 


Since the electron and positron have equal and opposite charges the 
electrostatic potential of the nucleus plays no réle in the annihilation 
process and we can treat the particles as free. In order to calculate the 
annihilation rate with a bound electron we expand the wave function of 
the electron into plane waves and apply formula (8) to each component. 
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In the non-relativistic (N. R.) approximation the expansion into plane 
waves is 


c 1 
Bp a= (=p -r— Et 
WPoirac (r, t) = | ast u @ C(p) (10) 
where u is the spinor, b= 1 
0 
0 
0 
and 1 iP? 
C(p) = Sees (r,t)e °° dx (10’) 


C (p) is normalized. 

The probability for the electron to have the momentum between p and 
Pp + ap is | C (p) |? d* p and the number of electrons having the reduced 
momenta between P and P + dP is 


N|C(P) |?a@P (11) 
where C(P) = 3? C(p/u) 


The annihilation rate coming from electrons with reduced momenta 
between P and P + dP is (from (8) and (11)) in the N. R. approximation 
(P2 < 1): equal to 


dR" = NN, cf dQKe AO * | A arf ICP) PoP 
(12) 
where K fulfills the inequalities 
it 1 
WE<K<7e (13) 


The total annihilation rate for a given K is obtained by integrating (12) 
over all possible P corresponding to this K i.e. from P,,,, = 2| K —1|/K 
to infinity as follows from (13) (see Fig. 1). Actually it is not quite correct 
to integrate over P to infinity because we use the non relativistic approxi- 
mation, but for the cases considered in this paper | C(P) |? vanishes so 
quickly that we do not make a considerable error. We have, therefore, 
the annihilation rate 
Kk?-2K-2 4-K 1 
2-K K Ke 


i 
R={NN, cf dQ K+ 


co 


era te ced OIE 


2|K—1|/K 


(14) 
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§ 4. Annihilation in copper 
We now consider the case of copper. We consider the two limiting 
models mentioned in the introduction. 
1. The Fermi-gas model. The metal is composed of Cu* ions and con- 
ducting electrons forming a totally degenerate Fermigas and possessing 
therefore the distribution function 


C(Pyel tor 0 2 eae 


ded 
QO for PSSae- eo) 


From the value 7:04 eV for the maximum energy of the conduction elec- 
trons ii copper at zero temperature (SEITZ, 1943, p. 146) we obtain the 
value of P’ = 1-4-10-. 

2. We consider Cu atoms forming a lattice whose filled shells are approxi- 
matively the same as in free Cu atoms and the wave function of the 4s 
electrons overlaps strongly with that of the 3 d shell (KRUTTER 1935). 

Since the maximum energy of positrons emitted from the radioactive 
Cu® atoms is equal to 0-66 MeV, they can penetrate deeply into the cores 
of the atoms and we cannot exclude a priori the possibility of annihilation 
also in the inner shells. 

In the Fermi-gas model the integral (14) becomes for the conduction 
electrons: ae 


Je f |c@Pper=Sps[1-(f Ey] 


K 


|S Ill 
es 
| 


Expressing K in terms of the wave length 4 in X-units 


ja 


eae; (16) 


where A) = 24-27 x. u. is the Compton wave length of the electron. We 
have 
4m 


jena (15,5 |Aa|)3}, AM=A—A, (17) 


For the Cut ions we consider the HARTREE diagram for the charge 
density (HARTREE 1933, p. 300)?). This function has three peaks corre- 
sponding to the three shells: K (2 electrons), L (8 electrons) and M (18 
electrons) at distances 7, ,,,, from the nucleus: 


(aN nes — 0,035 STO ean 
V9 max = 0,069 410=2 em (18) 
'3 max = 0,32 Om orem 


*) In the calculations leading to fig. 2 the exchange effect has not been taken 
into account, but the corrections due to exchange are in our case negligible. 
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For simplicity we replace the two first peaks by one placed at 
(20a gnaet O Vee 10 = 0,062 10 * cn-an7,, (18’) 


We replace now the wave function for each shell by the normalized 
hydrogen-like ground state wave function y, with parameters so chosen 
that 7? | py, |? has the maximum at 7 


n max" 
gn = a U2 e-ay 7 (19) 


where ia | a 

Then 7? | y, |? approximates roughly the charge density function for 
the corresponding shell. Since the regions where the corresponding density 
functions are appreciably different from zero overlap only to a small 
degree we shall treat the annihilation in different shells as separate 
phenomena. Inserting (19) into (10) we have 


4 (a, hc)®! 
C, (P) YZ [(dy, Be)? +p?) 


and from (11°) C.(P) 4 4,2" 20) 
) ny2 (P?+A,2)2 


where ees he 
n 


a, ky = 3,86-10-4 a, (21) 


(Ay is (1/2 x). Compton wave length for the electron). 
From (18), (18’) and (21) we get 


A, = 0,062 A, = 0-012 (22) 


It is easily seen that 2 < 
Ag = i 


where VB are the mean velocities of the electrons in different shells and 
they have the same orders of magnitude as those given by pu Monp 


(1946, p. 1237). : poe 
From (14) and (20) we get the annihilation rate in the » shell putting in 


i} K =1 because of smallness of A,,/(7j denotes the relative probability 
of annihilation in the x shell) 
16 A,,® P2 dP 
2 (KV J/e 
Evaluating the integral and expressing K in terms of the wave lengths 4 


we have ns 
dR, =cNN, dQ, iP (24) 
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where 
eee 2\Aa| AA silt ees ela 
2 = 46 (GF atcte iy A IA. a baa au =) (24') 
(Ap An)® 
Y= GAM (Ay? 


In Fig. 2dR, are drawn asa function of AA. Since the dR, are practi- 
cally symmetrical only the left parts of them are drawn, In this figure 
also the experimental curve of Du Monp and al. (1949) corresponding to 
the GAUSSIAN curve C exp (— x2/20) for o = 0-096 X. U. 


— exp. curve of du Mond 
——— theor. curve for K and L shells 
—-—— theor. curve for M shell 


All curves are normalized so, that their ordinates for JA = 0 are equal 
tO Ae 

The curve (17) for the conduction electrons is not drawn‘because it has 
an extremely smal] breadth in comparison with the dR,,-curves. From 
Fig. 3 and from (17) one can easily state that the main contribution to 
annihilation comes from the 18 electrons of the M shell, the contribution 
of the conduction electrons is negligible and the contribution of the K 
and L shells does not exceed 5%. The total annihilation rate is therefore 


dR = 0,05 dR, + 0,95 dR, 
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(For the electrons of velocity zero we get, after integration over angles, 
the annihilation rate 


R=2n¢NNi 7 


in agreement with Heitler’s formula (1954, § 27 (11)3). 

In the second modet we consider the 4 s electrons as belonging to the 
M shell. From the preceeding calculations we can state that according 
to this model the contribution of the M shell together with the 4 s elec- 
trons amount to 95% and the contribution from the K and L shells to 
D%: 

§ 5. Annihilation in gold 

The measurements in gold were made by DE BENEDETTI and al. (1950). 
In their experiment a radioactive copper source emitted positrons with 
maximum energy 0,66 MeV which entered into the sample of gold and 
annihilated with the electrons inside this sample. DE BENEDETTI and al. 
observed the angular correlations of the photons of annihilation and from 
their experiments they deduced that the mean momentum #,,, of the 
center of mass of annihilating particles was 1-2/137 mc or in our notation 


Pe = 757 = 0,088 (25) 
In order to apply our method to this case we must make some introduct- 
ory remarks. 

1. If we compare the GAUSSIAN curve f(x) = C exp (— x?/2 0?) with 
the curve (24) with the same height and the same half breadth we may 
easily deduce the relation between o and A: 


A= 0,136 (26) 
2. For a GAUSSIAN curve /(x) the mean deviation from A, is equal to o 
AA=y (A—/,)2 =o (27) 


3. The deviation AA of A from 24, 27 X. U. is the result of the Doppler 
effect since the two annihilating photons are emitted from the moving 
center of mass with the mean velocity v: 


v _ |Aal 


C ho 


To get the momentum of the centre of mass we multiply this formula by 
the mass of the mass centre and get, remembering (27) 


PT 
Mabe Mo 


3) Our result differs from Hr1TLEeR’s formule by the factor 2 N, since HEITLER 
defines R = 2 N ®v, and in our paper Rk = 2NN., @-~relative velocity of elec- 
tron and positron. 
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(For Cu, P,,.- = 1:1/137, (in agreement with DE BENEDETTI). For Au 
we have from (25) and (28) 


O,,p = 0107 X. U. 


Since for Au from experiment only P,,,,, is given and not the whole shape 
of the annihilation line we shall approximate the experimental and theo- 
retical curves by GAUSSIAN curves. 

We regard for gold the same two models as for copper. The maximum 
energy of conduction electrons in the Fermi-gas model is according to 
SErtz (1940) equal to 5-04 eV and therefore the line breadth is even 
smaller than in the case of copper. In the second model we assume in 
analogy to the case of copper that the wave function of the 6 s electrons 
overlaps strongly with that of the 5d electrons. 


The theoretical 7, ,,,, for » = 4,5 were computed from the paper of 
Henry on the Hartree model for Au+ (HENRY 1954). 


Te aa == Le 10 em 


A aU at ge Ke a 
From (27) and (21) we have at once 


A, = 0-0175 o, = 0-135 
A, = 0-0078 03 = 0-059 


The corresponding GAUSSIAN curves are drawn in Fig. 3 (left parts). The 
normalization of the curves is the same as in Fig. 2. 


In the first model we may interpret the dotted curve which agrees best 
with the experimental one as the curve for the contribution of the 
50-60% of annihilations in the O-shell and a contribution of 40-50% of 
annihilation in the N-shell. The contribution of conduction electrons is 
negligible. In the second model we may interpret 50-60% of the annihi- 
lations as coming from the 18 electrons of the O-shell together with 
the one 6s electron. 


Dr BENEDETTI and al. used the intermediate model in which the 6 s 
electrons have the same wave functions as the 5 d electrons when they 
are inside the ion and are free when they are outside it. The positrons are 
assumed to be stopped and annihilated outside the ions. DE BENEDETTI 
and al. obtained 3/4 of the effect from this model, which is in qualitative 
agreement with the curve for conduction electrons in fig. 3. But fig. 3 
indicates that almost the whole contribution to annihilation stems from 
the electrons inside the ions. 
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——— _ curve from exp. datum 
—- theor. curve for N shell 
—-—  theor. curve for O shell 
anon ane resultant theor. curve 


§ 6. Results and discussion 


From the comparison of the theoretical curves for different shells and 
the experimental data for Cu and Au discussed in the preceeding sections 
it follows for the Fermi-gas model that the contribution from conduction 
electrons to the annihilation line breadth is negligible and the greatest 
contribution (95° for Cu, and 50-60% for Au) stems from the annihila- 
tion in the outmost closed shell of the atom. But some of the positrons 
(5% in Cu, 40-50% in Au) are stopped and annihilate before reaching 
thermal velocities. 

In the second model the contribution of the outside shell together with 
the last incomplete shell (one electron) is for Cu about 95%, for Au © 
50-60%. The remaining contributions are due to the next inner shell. 
We compare now our results with the estimations of pu Monp and al. We 
see from (20) and (22) that we obtain for the M shell the theoretical value 
03 = 0:094 X. U., whereas from the half breadth value of 0-21 X. U. 
given by Du Monp it follows for the corresponding GAUSSIAN curve 
o = 0-09 X. U. These two values agree fairly well. We now repeat the 
method of estimation of pu Monp and al. for the conduction electrons 
in Au. The mean energy of these electrons is 3-5 eV. The mean velocity 
of the mass centre of annihilating particles is 0-0012 c and according to 
(27) and (27’) we get o = 0-008 X. U. This value is much greater than the 
exact value following from (17’) but is ten times smaller than the value 
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estimated (in this case not quite correctly) by pu Monn and al., as 
coinciding nearly with the experimental value o = 0-096 X. U. 

If our simple picture of the mechanism of annihilation is true, the anni- 
hilation line should be accompanied for copper by the M spectrum of 
characteristic X-rays and for gold by the caracteristic N-spectrum (in- 
dependently of the assumption of the first or the second model). 


I wish to express my thanks to Professor W. HEITLER for his kind 
interest in this work and helpful discussions. I also thank Dr. Z. NARAY 
and Dr. L. O’RAIFEARTAIGH for interesting discussions, the Schweizeri- 
scher Nationalfonds for the grant enabling me to stay in Zurich and the 
Polish Ministry of Higher Education for the granting of leave of absence. 
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Groupe mésonique et conservation de la parité ) 


par A. Pétermann 
CERN, Division théorique, Genéve 
et Henri Ruegs§ 
(Institut de Physique de I’ Université, Genéve) 


Summary. A principle of invariance under a continuous local group of trans- 
formations, the mesic group, is being investigated. This principle has the following 
consequences: 

1. For the pseudoscalar YuKawa interaction of two Fermions with the pseudo- 
scalar a-meson it entails PC invariance. 

2. If the Fermions have equal bare masses with respect to electromagnetic 
interaction (a hypothesis which is plausible for the nucleons), the principle imposes, 
for the ps interaction with z, the conservation of isotopic spin and separate P and 
C invariance. 

3. For the FERmi interactions of the pairs (pz), (vu-), (ve-), etc. it involves V 
and 4 coupling, with non conservation of parity. 

Our arguments leading to this principle are based on a generalization of the 
demonstration of the Dyson-Foldy equivalence theorem as given by STUECKEL- 
BERG and one of us. 


1. Introduction 


Maintenant qu'il est admis que la parité n’est pas conservée dans cer- 
tains processus élémentaires, il s’agit de comprendre ce qui distingue, 
mise a part la grandeur de la constante de couplage, les interactions faibles 
de celles parmi les interactions fortes qui conservent la parité. Il] serait 
utile, en outre, de connaitre le nombre de constantes arbitraires admises 
par chaque type d’interaction. Ceci revient a étudier les propriétés de 
symétrie de la Lagrangienne qui détermine ces différents processus. 

De nombreuses tentatives ont été faites pour expliquer, par un principe 
d’invariance ad hoc, certains des problémes que nous venons d’évoquer. 
Leurs avantages et inconvénients ont déja souvent été discutés dans la 
litérature. Nous proposons, dans ce travail, un principe d’invariance 
par rapport 4 un groupe de transformations continues, qui posséde les 
avantages suivants: 

1° Il s’applique a certaines interactions fortes e¢ faibles ou intervient 
le méson z, y compris a la désintégration de a par couplage de FERMI 
(ant >p+n>et+y). 

2° J] laisse invariante la Lagrangienne totale, méme lorsque la masse 
des particules est non nulle. Le principal défaut de nombreux essais an- 
térieurs était la non-invariance du terme d’inertie. 


4) Recherche subventionnée par le Fonds National Suisse. 
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3° Pour V’interaction pseudoscalaire de YuKAWA de 2 Fermions avec 
le méson zt pseudoscalaire, il entraine l’invariance PC. 

Si la différence de masse des 2 Fermions est due a l’interaction 
électromagnétique — hypothése qui est trés plausible dans le cas des 
nucléons —, le principe d’invariance a pour conséquence la conservation 
du spin isotopique et de la parité. 

4° Pour les interactions de Fermi il force la non conservation de P 
et interdit les couplages scalaire, pseudoscalaire et tensoriel. 

5° Sous l’hypothése de la «symétrie restreinte», il force la conservation 
de la parité dans les interactions de YUKAWA du méson z avec les parti- 
cules A et X. Les résultats préliminaires ont été donnés par ?). 


2. Interaction entre les nucléons et les mésons 71 
avec conservation de parité 

Dans ce paragraphe, nous allons expliquer notre méthode dans un cas 
particulier, et, incidemment, prouver un théoréme nouveau. Dyson- 
Forpy®) et d’autres avaient montré l’équivalence, en 17° approximation‘ 
du couplage pseudoscalaire (PS) et pseudovectoriel (PV). STUECKELBERG 
et un de nous’) ont prouvé, pour l’interaction avec le méson neutre /7°, 
que la transformation de Dyson-Forpy est un cas particulier d’un groupe 
qu ils appellent groupe de transformation mésonique. Nous allons prou- 
ver l’existence d’un groupe plus général, qui laisse invariante la Lagran- 
gienne d’interaction des nucléons avec les trois mésons a et le champ 
électromagnétique. Plus précisément, il existe une fonction L(p(l), Bi(l)), 
ot. J =/ (x) est un paramétre local, et une transformation py > y’, 
@ > @' qui laisse L invariante, de telle maniére que pour une certaine 
valeur de /, L représente l’interaction PS, et pour une autre, l’inter- 
action PV (plus des termes non linéaires). 

Nous posons pour L: 


L= Ly “ly L, ate Ly a Ly, ate Ly =o IES i L, (1) 


avec Ly =- : [vy 2, Kir 0, Y Yn) 
L, =hp®,(l) yp 

Ly, =i gpyst (1) yp 

Ly =tf P57, t Oy!) y 

L, =1Oypy,t @(l)y 


_ 1+, , 
Ly ey) Vu Ay ae yp’) 


b ) ey ee : “iy ee 4 + 4 
eat Mila eel da a et 
Vu Vy + Vy un ae 2 Oy? v4 = ) t; yp = (">| 
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et pour la transformation infinitésimale de y(i): 


Op=tfyst Psy Ol; Oy =tfyyst P; J (2) 


alors qu’il reste a déterminer les lois de transformation des fonctions 
@‘(/) de maniére a assurer l’invariance de L. Ces fonctions ®,(J), ®.(1), 
@_;(1), ®,(/) sont respectivement de caractére scalaire, pseudoscalaire, 
pseudovectoriel et vectoriel dans l’espace ordinaire, scalaire et (pseudo) 
vectoriel dans l’espace isotopique. 9, représente le méson 2, avec 
Og/ol = 0, L, la partie libre et l'interaction électromagnétique du mé- 
son 7, qui ne varie pas dans la transformation. 

Pour calculer la transformation de L, les relations suivantes sont utiles: 


(Tp) (tr ®)=pPP@+it(px®D) 
(TD) (tp) =p P—iTt (px®) 
(TP) t; =P, +1(TXP)s 
T3(TP) =P, —1t(TXP)s 
On obtient alors, avec 6D = 0/01 6 et 0A,/01 = 0. 
Oly =t1f PV y5VpFO,(Ps Ol) p 
OL, =tf P57, F OP sy —2ifypy, Ft (Psx P,5) p Ol | ie 


éL, =—21f PV ysy,T(PsxP,)yd+ipy,TIP,y 

OL, = —tefypysy,An (EX Ps)s p O 

OL, =2ifhypy;Dt9;,y d+hy 6G yp | 

OL,, =i gpyst OP,y —2¢fyp9;®;y Ol (3b) 
61.20 


Comme py5y,V7s57,¥, etc. sont linéairement indépendants, 
conduit aux équations suivantes: 


6® 5 = —9,(P5 61) —e A, O;, 1+ 29; x ®, dl (4a) 

dD = 2 (ps x ®,,) ol (4b) 
g 6®,=—2fhD, Gy dl (5a) 
hd®,=2¢/®,; Pp; dl (5b) 


avec O, = — %; 9, = 913 Os = 0. 


10 H.P.A. 33, 2 (1960) 
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L’équation (4b) montre que Je terme inhabituel L,,.a da étre introduit 
dans (1) pour des raisons de covariance, pour compenser le terme PsX ®,5 
provenant de L,,. L’autre possibilité, p; x@_5 = Oest incompatible avec 
(4a). 

La solution la plus générale des équations (4) et (5) est®): 


D 5= —0,(P5/) —e A, O,1—29, xX Ps! 


1 BLXDs 


F So sin(2f pl) +57 “ME cos(2 7 Gl) + Pus : 

©, —— [On Ps + ¢4,Os) X Ps] + A cos(2¢ Hl) + mM 
+ FH sin(2 (92) + Mys Ps 

h @y = ay cos (2f G2) + by sin (2 92) | Z 

e ®, = [—aysin(2 / pl) + by cos(2¢ @ )] ames | : 


avec p= Vg: AD je P10, Ps + € A, Os) X Ps]; 4; 9, Es, Xs Bw Pus 
,5 sont des constantes d’intégration indépendantes de / telles que: 


P,§;=0, a, 9; =—9; Bu Ps=9; Pus X Ps = 9. 


Avant de passer a l’interprétation physique de (6) et de (7), il faut re- 
marquer que ces solutions, ainsi que les équations (3), (4), (5), ne sont 
rigoureuses que pour des champs classiques. Pour des champs quantifiés, 
on remarque que ®,,, ne commute pas avec 5, parce que [0, 9;, y;] + 0. 
Pour donner un sens a (6), il faut symétriser toutes les expressions 
ambigiies, par exemple 0, 9;° 9; > 1/2 (0,° 9° 9; + 9: 9, Y;). Ceci est 
nécessité par le fait que lorsqu’on calcule (3), on obtient précisément des 
expressions de cette forme. Par exemple: 


OL, =tf yp Cf yst Ps Ol) ¥5 Vp FP ys 
HtPPysy,t Pys if yst Ps l)pt+ifpysy, TOP, sy 


Les problémes soulevés par le passage du cas classique au cas quantique 
sont en principe les mémes que ceux déja traités dans 8). 

Revenons 4a la discussion de (6) et de (7). Les fonctions @(/), introduites 
dans L, donnent une Lagrangienne qui peut représenter une situation 
physique trés générale: interaction PS, PV des nucléons avec des 
champs, S, PS, PV, V. Nous allons, a titre d’exemple, particulariser les 


°) Remarquons que l’invariance par rapport a (2) et (4) assure automatiquement 
linvariance de jauge électromagnétique de I Bopcr CAS Ila 
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constantes d’intégration, pour obtenir les deux cas les plus intéressants, 
soit, pour une valeur déterminée de J, un’ 


a) couplage PS pur avec un méson PS; 
b) couplage PV pur avec un méson PS. 


Dans les deux cas, L, devra représenter Je terme d’inertie des nucléons. 
Nous aurons donc 


a) Lo=—mypy Lys=igyyst Psy Lpy= Li, =0 | 
b) L,=—mypy Loy =t*tPysr, tO, Ps + eA, O;) p (8) 
et 


Le ’ indique une valeur particuliére de / 
Le cas a) est réalisé pour J = 0 avec 


ag= —-mM, tg 2 @; é; = 0; @, = —2 Py; B,=9; P15 =9= Nys (9) 


Le cas b) est réalisé pour (J = — 1) avec 
a =—mcos(2f 9); b= msin (2/9); &,=0 | 
a, = —[2cos (29) +4/ psin (2f 9)] Pp, (10) 
B, = [2sin (2¢ ~) —4f p cos (2£ y)] ©, | 
Dans le cas a) on obtient: 
L, =p[—mcos (2¢ 92) + ¢@sin (2790) p 
Pee St ey yet YD, [cos(2/ 7) a5 ae sin (2/9 ))| y 
ee {= 0(Psl) — eA, Onl — a 
1 1 : — 7 \\ 
— ge (On Ps + eA, Os) X Ps) X Ps ( 27g ery )) jv ; 


; 1 
Ly = b Y Vu Tt 2 (0, Ps a eA,-O;) 
X Ps] (1 — cos(2f pl) y| 


Résumons: Les expressions (11), introduites dans (1), donnent une 
fonction L invariante par rapport a la transformation (2). Pour différen- 
tes valeurs de J, L peut prendre, en fonction de y(/), des formes diffé- 
rentes, mais équivalentes, tous les champs p(/) ayant la méme Langran- 
gienne libre. En particulier, pour / = 0, le terme d’interaction avec le 
champ gp (mésonz) ne comprend qu'une partie pseudoscalaire PS, et pour 
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1=1/2 fp arctg (— g p/m) une partie pseudovectorielle, plus des termes 
non linéaires, qu’il serait facile de déterminer a partir de (11). Il suit 
de ces considérations, que la matrice S, qui est la seule grandeur phy- 
sique donnée par l’expérience, est indépendante de L, donc que les 
couplages PS et PV sont équivalents en 1'* approximation. 


Nous avons donc trouvé: 
L(y’) = L(pee") 
=I =0 L(p(U’)) = Lo( pl) —m pl) BC) + L(y) +L, 
+igpyst Psy’) 


t=1" = ae arctg(—£?) 


Fes 
L" = L,(wl")) — mv’) vl") + L(y") + Ly + 

° a fy iL i wy g 
+6 fo OO) ¥5%p Op Ps + Ay Os) Vl") +2 Yu Giga Fy Ps + 
+¢A, @;) X Psy + termes non linéaires en g. 


On obtient l’équivalence en posant g = 2 fm. Pour / = (Q, la théorie est 
renormalisable, elle l’est donc pour tout /, ce qui explique l’apparition des 
termes non linéaires, les infinités provenant de ces termes compensant 
celles du couplage PV pur. 

Il serait facile d’établir des formules analogues dans le cas b), mais 
nous nous contenterons de remarquer que pour /=—1 Li,.=L1,=0 
et l’on obtient un couplage PV pur, alors que pour / = 0 Ls, = 0, et on 
obtient un couplage PS plus des termes non linéaires. L’équivalence, en 
1° approximation, de PS et de PV exige de nouveau g = 2 fm. 

L’avantage de cette démonstration du théoréme d’équivalence réside 
dans la généralité des formules (6) et (7), qui permettent d’étudier d’autres 
types dinteraction, notamment avec des particules de spin 1. 


3. Forme la plus générale de l’interaction de Yukawa 


Nous arrivons maintenant 4 l’objectif principal de notre étude. Dans 
le paragraphe précédent, nous avons vu que l’invariance de la Lagran- 
giennen totale par rapport a une transformation du type (2) (c’est-a-dire 
une transformation continue comprenant un facteur Ys) nécessite l’in- 
troduction des fonctions @(/). Nous avons montré la signification phy- 
sique de ces fonctions dans plusieurs exemples. Cependant, nous nous 
sommes limités aux interactions ou la parité et le spin isotopique sont 
conservés. La question que nous nous posons maintenant est la suivante: 
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existe-t-il des fonctions @(/) plus générales, telles qu'il soit possible d’in- 
troduire dans la Lagrangienne des termes qui ne conservent pas la parité 
et le spin isotopique, sans détruire l’invariance? La réponse est affir- 
mative, avec certaines restrictions, si nous nous limitons a la transfor- 
mation (2). Par contre, si nous postulons Vinvariance par rapport a la 
transformation suivante: 


Oy =71(& + 4 y5) T Ps yp Ol avec € = + 7 (nombres) (12) 


le choix des fonctions @(/) est limité et la Lagrangienne est soumise aux 
restrictions citées dans ]’introduction, c’est-a-dire: 

1. Invariance PC de l’interaction pseudoscalaire de YUKAWA des deux 
Fermions avec le méson x pseudoscalaire. 

2. Conservation de P et C séparément, et CI (indépendance de charge) 
de l’interaction, si les masses nues des deux Fermions sont égales. 

Le but de ce paragraphe est donc de trouver la fonction L(/) la plus 
générale qui soit invariante sous la transformation (12). Nous ferons ce- 
pendant les restrictions suivantes: 

a) L(J = 0) décrira une interaction purement pseudoscalaire (théorie 
renormalisable), donc L,,(0) = L,(0) = 0. 

b) Les fonctions ®(/) seront des fonctions des trois composantes (dans 
lespace isotopique) du champ @, du méson z. 

La transformation (12), de méme que (2), couple les termes L, et L,, 
d’une part, et les termes possédant un facteur y, d’autre part (Ly + L,, 
+ L,+ L,). Etudions d’abord l’invariance de L, + L,,. 

Par L, nous entendons le terme de masse des deux Fermions. Si les 
masses sont quelconques, nous aurons: 


L, =m, Poll) Pr Yr + M2 Doll) Yo Yo (13’) 
L’interaction de YUKAWA pseudoscalaire la plus générale est: 


Ly, = Pil" + BY ys) @5 Yo + hac. + palC + 7 Dys) Gos Ys 
= Wo(E +14 F ys) %3,5 Yo (188) 


oul y,, est un Fermion de charge positive, py, neutre, y; = 1/ V2(91 +7 @e)s 
crée a+, annihile 2, @3., crée ou annihile 79°). A, B sont complexes, C, 
D, E, F réels. L,, comprend donc 8 coefficients réels. | 
Pour que L, + L,, soit invariant, A, B... doivent étre des fonctions 
de J et de y,. Englobons les facteurs y, etc. dans ces fonctions, nous ob- 
tiendrons A, (I, y;) ..., etc. Pour les commodités du calcul, nous pouvons 


t 


introduire de maniére purement formelle un espace isotopique, en posant 


d) L’indice 5 met en évidence le caractére pseudoscalaire, les indices 1, 2, 3 
désignent les trois composantes de @; dans l’espace isotopique. 
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Apiee (¥2) et p= 1 V2 (p, +4 W.)5, etc. Les expressions équivalentes a (13) 
2 
seront alors°)’: 


mes — 1- y 
L, =m, ®,(l) yp —* p+ mG) ¥—G ¥ (14’) 


Ly, = v(B30) +4 BL) ys) Ty + ples) +45) 75) yp 14") 
! et B! possédant chacun trois composantes réelles. Le passage de (13”) 
4 (14") s’obtient aisément en posant (Dj + 1 ®j), = Ags; (Of + 1 ®2)5 = 
— Bos; ¢,+P,, =C P35; Cs — P35 = EGs5; etc. Remarquons que 
la conservation du spin isotopique exigerait Bf = a p;, Bf = bs, 
c, —d, =0. La conservation de la parité: 5 =c,;=0. L’invariance 
PC: T®i=a(t X Pz), B" = OPs, cs = 0, ds = dg, 5. 
En tenant compte des régles de commutation des opérateurs T, la va- 
riation de L, + L,, lors de la transformation (12) sera: 


+m 
OL, —— aoe se 6D, p Y Y 7 SS ye 2 6D, yp Y T3 77) 
+ E(m, — mz) Dy Ol yp (TX Ps)3y 

+ 4 (ty — My) Dy Lpiysy + (mM, + Me) Dy Ol Psyptiysy 
bLy, =(—2 Ps Bs 51 + des) py + (29 Ps B; dl + dds) piysy 

+ [(2E(p; x ®;) 1+ 6®, —2 4,9; Il yty 

+ [2E(p, x Df) + 6D +2 6,9; dl] piy,ty 
La condition 6L, + dL,, = 0 donne autant d’ équations qu'il y a de termes 
linéairement indépendants (WY,VLVsY, YY, »~ TY, Ts Y, etc.). Remar- 
quons que ~, ®; wy est indépendant de 6 c, y py, le premier terme étant 


un scalaire, le second un pseudoscalaire. Nous obtenons alors le systéme 
d’équations: 
la 


ma 8D, — 2 Bt pp; b1| py =0 


) 
b) dc,py=0 
2a) 2 Dp, lpiy,y =0 
b) PN eC eas Se Seg | 
3a) [28 ps x ® — 2 ds p;) 1+ 5M 6, ¢,| ptyp=0; (15) 
b) [6®; — E(m, — m,) By O, dl] yp Typ = 0 
4a) (2€ 9, x 24+ 2c; 95) lpiy, ty =0 
b) (SD! + n (1, + ms) By Ol) Piy, Ty =O 
ou &; = (0,0, 1); — O; = (go, 1,5) 0). 


°) A condition que ®’(l) et ®”() soient tels que l’interaction conserve la charge. 
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L’équation (4a), multipliée par w, donne 27 gp? dl-c; = 0 d’ou Cc, = 0. 
Ceci implique alors p,; x ®{ = 0, donc ®f = Ag, 1a) et 4b) donnent 
maintenant 
@, = Acos(2n@l) + Bsin(2 791) 

M,+m : =_ = (16') 
i= “1 [— Asin(2 4 pl) + Bcos(27@)) aa 


3a) multiplé par p; montre que 2 p? dl-d; = 1/2 (m, — mz) Ps,5 OD, 
d’ot 


d, = “1—™ [— Asin (2 1) + Bcos(2n9))] oe (16”) 


expression qui satisfait 4 2b). Enfin, de 3b), 2a) et 3a) on tire 


P m m é —_ — (2) Mt 
D! — D sie: ate ER) tees (ER) ee (6? = 9°) (16") 


Dans ces expressions, A et B sont des constantes d’intégration indépen- 
dantes de /, mais peuvent encore étre des fonctions (scalaires) de ®z,;. 
Pour / = 0 on obtient une interaction linéaire en gy, ; en posant A = — 1 
et B= 2 p(m, + m,)~*¢. 

En résumé, l’invariance de L, + L,; par rapport a la transformation 
(12) impose l’existence des fonctions données par (16). (16) et (14) mon- 
trent alors que l’interaction est invariante sous PC et, lorsque m, = mg 
(d; = ®; = 0), elle conserve la parité et le spin isotopique. Remarquons 
que ®!, d; et ® ont en commun le facteur ® = — A sin (2y pl) + B 
cos (27 9 1) tel que D; + ©? = A? + B? est invariant (indépendant de /). 
Pour m, = mz, cet invariant devient D} + 1/m? B!? (car p;? = @”). 

I] nous reste maintenant 4 examiner la transformation des termes de la 
Lagrangienne totale contenant y, en facteur. Ces termes ne nous appren- 
dront rien de neuf quant a l’interaction, puisque nous avons fait l’hypo- 
thése 

Lp(0) = £,(0) = 0 (17) 


donc que l’interaction avec le méson x est pseudoscalaire. I nous suffit 
donc de déterminer L,, et L, de maniére a satisfaire (17) et assurer l’in- 
variance de la Lagrangienne. Rappelons que la partie libre Ly des Fer- 
mions et leur interaction électromagnétique L, s’écrivent respectivement 


ieee _ , 
Ly=— 5 Pp 0,9 9,9 7,9 oe 
L,=icepy,4,—" (18) 


Comme la transformation (12) est continue, la présence des dérivées dans 
(18’) exige l’introduction de fonctions ®,,(/, y) dans L,,. Remarquons 
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qu’au moyen de ~; on peut former le pseudovecteur 0,9; et le vecteur 
Ps X 0,P;5. Ectivons, a titre d’essai, pour |’interaction: 


Ly =1Y T(B,5 + Bis Vs) YuP as") 
L, =tyr(®, + OL yd Vp¥ (18””) 


La variation de ces termes est analogue a (3a) et 6 (Lp + L, + L,, + L,) 
= 0 donne les équations (voir (4)): 


5D’, = 295 x (On — G8 d+ E[0,(H; dl) +2 A, Os Ol] 
OD! = 2 Ps X (Bn — B) &) dl —» [0 (Ps Ol) + eA, O, OI} 
6D) =29, x (isu — 5) I 


(19) 
pe 

O@! =.@ yx (®', "— D's &) dl 

Les deux derniéres équations montrent la nécessité d’indroduire L, (car 
5x (P15 — ®/, &) = 0 n’est pas compatible avec les deux premiéres 
équations), la premiére équation celle d’introduire ®,, (aprés multiplica- 
tion scalaire avec @; on obtiendrait & (p; 0, Ps i + ¢ A, Os M; dl) = 0 
si ® , = 0). Les équations (19) possédent une solution, ce qui justifie 
Vessai (18) et (18””): 


a Fg Op Pst ed, O;) xX Ps + a, cos [(E + 7) 291] 

+ B,sin [(€ + y) 2 pl] + y, cos [(E — n) 29/7] 

+ 6, sin [(& — 9) 291] + Hus Ps 

—@,,cos [((§ + ) 297] — B, sin [(E + 9) 20] (20) 
+ y, cos [(€ — n) 291] +46, sin [(E — 1) 2914+ x5 9s 


@', = E(0,(Ps) +e A, Os!) +29; x fa “4 — 8) 


] 
SS 
| 


Pis= —110p(G5!) +64, Os +295 x | dl(Pin—- ore 


Oy Bur Vw Op Nys> Xs Sont des constantes d’intégration avec a,° P;=0 
B,° Ps = 9, ete. 

L’analogie de ces solutions avec les expressions (6) du paragraphe pré- 
cédent saute aux yeux. Montrons comment on peut en extraire les solu- 
tions qui satisfont (17): 
ee a, = Vu are (29)? (0, Ps zi é A; 0;) x Ps; Ue} = X ps5 = Bi, = 

pe = 
Pour = 4 = 1/2 f (20) et (21) donnent: 
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, 1 @ 
P= aoe (0, Ps + A, O5) x Hs] (1 — cos(2 fF) 


DP =-@, 

Dis = —f[0,(Ps5!) + ¢ A, 951) (22) 
— a (0, Ps + eA, Os) X Ps] X Ps (¢- 

D);=—®'s 

Pour € = —7 = —1/2f on obtient les mémes expressions pour PD’, et 

@/'s, mais des signes opposés pour ®/ et B).: Dl, = + @ lies Bolaone 


(22) pour ®/, et 7, sont sdeatenes: aux splciions (our oncae (11) 
du paragraphe précédent. 

Les interactions (18”) et (18’”), apparemment, ne conservent pas la 
parité. Cependant, pour m,= mz, L,, conserve la parité, et, comme 
L,,(0) = L,(0) = 0, la Lagrangienne totale la conserve aussi. Grace a l’in- 
variance, il en sera de méme pour tout /, en particulier pour /’ tel que 
L,,(t’) = 0. On a donc ici l’exemple d’une interaction PV ne conservant 
pas la parité, qui est équivalente (en premiére approximation) a une inter- 
action PS conservant la parité. 

L’invariance de la Lagrangienne nous permet de formuler le théoréme 
d’équivalence. Dans (16), posons A = — 1, B = 2g Y (m, + m,)~1. Avec 
ce choix, on obtient pour / = 0: 


— 147 — 1 — 7, | 


2A as. aaa gall hone eMail 
(23) 


ete , m,—™ é : 
L,;(0) = ligt Po7s alee & (= T 05 +1 $557s)| Y | 


L,, = 0 pour tg(2f 91) = A/B = —2 ¢  (m, + m,)*. Pour cette valeur 
de J, L,, vaut en 17° Set ab csp 


o 


Ly’) = Ys) Pp F Oy Ps ¥- 


if ie 

me t 1] 
Nous avons donc équivalence pour g = (m,+ m,)f. Le coefficient du 
terme de Ls qui ne conserve pas la parité vaut, pour / = 0: (m, — me) 
(m, + m,)~1 g = (m, — m,)f. Lorsque m,= mz, ce coefficient est nul, 
et g = 2 mf. Pour m, = 0 (neutrino), il vaut + g. 


4, Interactions de Fermi 
Dans ce paragraphe, nous allons voir que le postulat de l’invariance de 
la Lagrangienne totale sous la transformation (12) a des conséquences 
intéressantes pour les interactions de Fermi. A cet effet nous groupons 
les Fermions en paires y,; = (p, ”), (ve), (yu), ob y; sont des spineurs a 
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deux composantes dans l’espace de charge. Ceci nimplique pas que les 
masses des particules d’une paire soient égales. On peut en effet écrire 
pour le terme d’inertie de chaque paire ; lexpression (14’): 

1—T, 


LE = mp BPD ¥jO —F™ vj + mPOPO ¥; —Z* vO) (14 


Cependant, comme le neutrino apparait dans plusieurs paires, donc dans 
plusieurs L"), sa masse doit étre nulle. Il va sans dire que les opérateurs T 
n’ont, dans cette expression et dans les suivantes, qu’une signification 
formelle, donnée par leur action sur les y,. 

Nous postulons maintenant V’invariance de la Lagrangienne totale 
lorsque chaque paire est soumise a la transformation (12): 


dy, =t1(E+ ys) T Psy; l(E = 7?) (12) 


La Lagrangienne que nous considérons est la suivante: 


1° Systéme nucléons — mésons 7*) 
2° Partie libre des leptons‘) 
3° Interactions de FERMI des paires ,. 


1° a été décrit au paragraphe précédent dans les équations (23) (avec 
M, = Mz), (18) et (22). 

2° il est possible d’exclure, si on le désire, interaction directe des 
leptons avec le méson z. II suffit de poser, dans (14) et (16), m, = 0, 
A=-—1, B=0, ce qui est possible, puisque A et B ne dépendent pas 
du paramétre /. Ceci donne, pour / = 0, 

iL = = 
L (0) =P L,,(0) = = 2 Me Y; (1 <—- Ts) W; = — M, Ye Ye» 
pour l’électron, par exemple). La désintégration du méson z se fait 
alors par l’intermédiaire d’une paire virtuelle de nucléons: 
wt >p+n>ut+yvouetty, 

(18) et (22) restent valables pour les termes vectoriels. 

3° Considérons maintenant l’interaction de FERMI L,: 

L,= [v; O, 7. Wi] [y; O, (a, + 6, V5) T_ y;] +h. c. (24) 
= Var VeVars Yu =p) 
Lorsque € = 7 = 1/2 f dans (12), on obtient pour la variation de L,: 
Ls — = 
éLp= 717 Hl {[yi(—1) (1 —y) O74 pt, y,] (yj; O(a, + 0,75) ty] 
+ [y,9.(1 + ys) tT. FP y,] [p,; O, (a, + 6, 5) T_ y;] 
+ [yi@ t, yi] lp;(— 1) 1 — ys) O.(4, + 8, ys) FP ty] 


ae [v: O, T. yi] Ly; OL + ys) (a, + 0, 5) TE 2 pl} 
+ h.c. 


!) Avec leurs interactions électromagnétiques. 
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Il est élémentaire, mais fastidieux, de montrer que seule une combinaison 
particuliére de V et A est invariante. Nous allons, a titre d’exemple, 
écrire quelques termes de 6L 2). 

Deux termes typiques de 6L,, pour O, = 1, V5, sont respectivement : 


z if 1 (—// 29%), 2, vi Wyla, + b,y5) toy] et 


Be (26) 


at FOL) (= / 29%) [yi V5 T+ Yi] [y; (4p Ys + bps) Ts y;] 


qui ne sont compensés par aucun autre terme. Les expressions corres- 
pondantes pour O, = y w Vn Vs sont resp. : 


1 ies = = 
2, a (—/ 2¢*) vi ry Ts Yi] 
-(Y; ¥~(ay + by ys) (1 + 75) Ts p,] resp. 
ie x = =. 
5 if il: (- V29*) Wivyys TV 


: [v; Vn (a, + 64 5) (1 + ys) tT; y;] 
qui sont nulles pour a, = — 6,; a, = — b,. Considérons encore deux 
autres termes de 6 L, pour 0, = y,, Vis: 


e tf ol- (29) [vivy(l + ys) Ts vil 
[YY u(ay + by ys) Ty] resp. } (28) 
= af ol: (2 ¢) [vivy(L + ys) te Vil (Py ¥u(44 5 + O4) Ty] | 


(27) 


qui se compensent pour a, = —b, et b, = —a,, d’ot 
Mya OA by b4 
Finalement, le calcul complet montre que pour € = 7 resp. € = — n, la 


seule forme invariante de L,, est: 
a(vivy(l — ys) t+ vil [Ypy,(l — 75) ty] + hc. resp. (29) 


a [v: Vp (Ce Ys) Ti) [v; Vale ar Vg) Te yj] oe Wat, (30) 
BLupMAN‘) a considéré une transformation analogue a (12), ou @; dl 
est remplacé par 6w, vecteur indépendant de x. En plus, il postule que 
les interactions de FERMI résultent de l’interaction du courant J,, avec 
lui-méme, ot J,, est donné par 


.— il 
J, =) ty; Yn 2 (1 Ts Ys) TY; 
j 
%) Pour le calcul de dL on utilisera 


[7 P, tI = V2 39-2 5 t, [t G74], = 29 
(ry, cL =-/2%9* +2yt [97], =) 29% 
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L,=GJ,°J, -» {6G 7 (Y; PAC 5) T+ Wil [y; yy (1 + y5) T py] 


4,9 


z © 7,(1 + 5) Ts Pil | (31) 
. [y; V (1 + 5) Ts vil} 


Si l’on postule seulement l’invariance sous la transformation (12), on 
arrive aux conclusions suivantes: 1° En excluant les termes de (31) con- 
tenant ts, seul (29) est invariant pour §=, ow (30) pour §= —7; 
2° En admettant les termes avec T3, (31) est invariant, mais les deux 
signes devant y; sont possibles, ceci aussi bien pour & = 7 que pour 
&=—~y. Lorsque =, par exemple, les termes (27) sont nuls pour 
ay = — by, a4 = — by. Pour a, = b, et a, = by, ils ne sont pas nuls, 
mais compensés par la variations du dernier terme de (31). Le raisonne- 
ment est inverse pour = — y (remplacer 1 + y, par 1 — y, dans (27)). 


5. Interactions fortes des particules étranges 
I] est intéressant de voir s’il existe un groupe analogue au groupe (12) 
s’appliquant a d’autres interactions fortes ott intervient le méson a. 
Considérons l’interaction de YUKAWA entre A, »' et 2, conservant le 
spin isotopique: 


= 2; (dy +7 by y5) A° + hc. + 3 (a +40 5) & Xx JE (30) 


Une forme particuliére de (30) est aisée a discuter: c’est celle ou: l’on fait 
les hypothéses de la symétrie restreinte : 

1° Les masses nues de A° et de »' sont égales. 

2° Go= As, Up=aOe. 

On est alors amené a poser 


] ate 1 
Yo = F(A? — 3) 2 (9+ 29) y= (Zoe = (2) Gt) 


Cherchons l’expression de (30) en fonction des grandeurs définies 
en (31) 


ae We 3 es a 
7 ax Se — (2, Ys — g Xa) % + — (23 2 — 2, 25) at, 


avec Ny, = 
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Ea X.m0 = (H9L-— T+ 9) wt + (Z- Y0—_F9 Yt) q- 4 (St T+—T- T-) nO 


Ia Ao = $2+ A gt + D- Ao n- + 30 Ao 7° 
Ao En =A S- xt +A? E+ x- +A 59 m9 
SExE-1+En A+ M3n = 
aera a = iL aR = 
=//2 Etat (A° — 0) FM sae (A° — 3°) x- E+ 
pb ia <p by [iene eee ho ee 
“tj qt 5 (AP 28) 2 a (A® — 2°) 
Foils eid aie shale Re ee 
+ V2 ye (29+ A at B42 Fa c= — E— Ent 
AG SO AEE = = 
iin ye We = Yr THY, + Yo t I pe 


(30) devient donc: 
Lys = Pilati bys) TH yy + Pola +t bys) TIE Ye (32) 
(32) se compose de deux termes qui sont chacun formellement identiques 


a (13b). Tous les raisonnements faits au paragraphe 3 s’appliquent a 
(32) si l’on exige l’invariance par rapport aux transformations 


Oy; =1(F + | Y5) Ts yy; él. 7=1,2 (33) 
(33) peut aussi s’écrire 
62 = (+ ny;) (#4 A+ 2 x 2) A 
dA=(€+ny,)i 2 x dl 
Nous pouvons donc énoncer le théoréme suivant: 

Lorsque les interactions entre les particules A, X' et m conservent le spin 
isotopique, satisfont aux conditions de la symétrie restreinte et sont inva- 
viantes par rapport au groupe de transformation mésonique (32), elles sont 
nécessairement invariantes par rapport a P et C séparément. 

L’expérience ne permet pas encore de décider si les hypothéses de la 
symétrie restreinte sont valables. 


6. Propriétés de la transformation mésonique 
Cherchons d’abord les invariants de la transformation (12) dy; = 
if1/2(1 +75) T Psy; Ol. En premier lieu, nous trouvons le courant 


nucléonique pecs be a 
CPV pu Pi = 9 Von Pp +4 Yn Vp Pn (33) 


et des expressions semblables pour les paires (1, v), (e, ¥), (2*,Y°), (2°, 2°). 
Un deuxiéme invariant est 
CY V5 Vu Pi (34) 
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alors que ViVi PIVsPp vj Y po P5 >) | 


ne sont pas invariants. (33), (34) et (35) ont pour conséquence la sélection 
de V + A ou V — A dans les interactions de FERMI. 
Le courant électrique J, = ie y;y, 1/2 (1+ Ts) y; est modifié de la 

quantité infinitésimale 

of,=—tefys lays) ¥ut O5y dl; T 0,=—(T X G)3 (36) 
Ceci est heureux. En effet, si, pour / = 0 l’interaction de YUKAWA est 
purement pseudoscalaire, elle comporte des dérivées 0p; pour / # 0. 
(36) a pour conséquence que tout terme / T 0, Ps est accompagné d’un 
terme fe A,,T @;. Ainsi, l’invariance (22) assure automatiquement \'in- 


variance de jauge. 
Enfin, nous avons encore les invariants 


pP,+igt Psy) yp et D+ ®; (37) 


@, et ®, donnés par (7) (voir aussi (16)) et le commentaire qui suit (37) 
montre comment les termes de masse sont couplés aux termes d’inter- 
action pseudoscalaire par la transformation (12), qui peut s’exprimer 
comme une rotation dans l’espace sous-tendu par ®y et ®s. 

Sil’on fait abstraction du facteur (1 + y;), (12) représente pour wy une 
rotation d’angle / p dl(x) dans l’espace isotopique. Cependant, ®), ®,, 
® ;, ®,, ne sont pas affectés par cette rotation (par exemple ®,; = 
A(l) - p; donc ®; reste paralléle 4 m; lors de (12)). (12) n’entraine donc 
pas nécessairement la conservation du spin isotopique. 

La transformation (12) est continue. A toute invariance de ce type 
correspond une é€quation de continuité, 0,J,,=0 (voir NoETHER et 
BLuDMAN)®). 

Considérons la fonction L(y*, y?, ...), ou y4 = yp, p, Do, Bz, etc., in- 
variante sous la transformation 


dy* = a4 1+ 040, Ol (38) 
ou dl est le paramétre et a4 et ba des fonctions de x. 


eer eee nals 


a dy* 4 Be oa 6(0,,4) avec sommation sur A 
ies OL 5 aL ‘, 
(ares v4) Seana v0, vay °9"| 


= (Hs 874 + 0, [5 say 094] 
=([L], a4 — 0,([L1, d,)) 004 


OL 
0, CZ, b4 t+ Davay (04 8 + Bf 0, al)| (39) 
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Les fonctions @‘ ne satisfont pas a des équations de mouvement Lele =0: 
Cependant, elles satisfont aux identités 


pRRIbAL ts eee (lla) t 00 (40) 


Considérons d’abord l’interaction, conservant la parité, des nucléons 
avec le méson neutre 2°. Nous avons alors la fonction L(y, , By, Bs, ® us) 
suivante: 

i — = = 
L= FZ (vp 9h — OP pl thy Doy 
Hi gpysOsyptifyysy, Psy (41) 
invariante sous la transformation 


Op =tfysPsy Ol Oy =ifpyys@s O 6D, = 2 f g/h®; p; ol 


0D; = —2fh/gDoy; dl 6,5 = —(0, Ps) Ol — ; (0, Ol) i 
Donc, dans (38) 
a =ifysgsy F=f Pys%s a= 2 O,y, 0% = <7 Oy 0s 
a5 — 0s bY = bY = 5° — 6% — 0 Deus = — Ws Opp: 
Avec (41) et (42) on vérifie aisément (40). (39) devient alors: 

0, [Ula 04 81 + a ier (a4 61+ bf 0, 0d] = 0 (43) 


Comme I, 0 Ol, 0 nOA él sont des variations indépendantes, (43) fournit 
les trois équations: 


Oy [Ela + Gy gay “| = ° se 
(E48 + sgcay 84 + % (Seam bf) —0 (45) 
oo ese Meee pte Oe acace apr |G 46 

z lames 8 + seo *] oe 


(44) donne l’équation de continuité cherchée, avec 


WANE a6 sa * (47) 
En définissant: a 
vs ple US iy 48 
Cua ~ 0(04 VA) iD (2) 
(46) devient 
Uj, HU, = 0 (49) 


et (45 
Ji = 0, Ua (50) 
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Cependant, en calculant /,,au moyen de (41) et (42), on trouve J, = 0. 
Ceci provient du fait que le seul b/ 4 0 est bees. Mais OL/0(0,P.5) = 0. 

La transformation générale (12) présente les mémes propriétés. L’équa- 
tion de continuité 0, J, = 0 est done triviale et ne fournit aucun résultat 
nouveau. 


7. Conclusion 


Le postulat d’invariance par rapport au groupe mésonique implique 
la conservation de la parité des interactions des nucléons avec les mésons 
zt, la non-conservation de la parité des interactions de FERMI des nucléons 
avec les paires de leptons (, v) et (e, v), parmi lesquelles il sélectionne les 
formes V + A ou V—A. II établit donc une corrélation entre des faits 
expérimentaux qui n’avaient pas trouvé place, jusqu’ici, dans une 
théorie unifiée. 

I] donne un critére qui permet de distinguer les interactions de YUKAWA 
qui conservent la parité de celles qui ne la conservent pas. 

Ainsi les propriétés de symétrie des interactions des nucléons et des 
leptons, que l’expérience a établie jusqu’a ce jour, sont entiérement dé- 
crites par le postulat. 

Enfin, il donne certaines indications concernant les interactions fortes 
des particules étranges. 

Les auteurs remercient vivement le professeur E. C. G. STUECKELBERG, 
grace auquel le présent travail a pu étre mené a bien. L’un des deux 
(H. R.) remercie la division théorique du CERN pour son hospitalité. 
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Widerstandsanderung von Metallen in hohen Magnetfeldern 


von Bruno Luthi*) 
(Institut fiir kalorische Apparate und Kaltetechnik, ETH, Ziirich) 


(11. I. 1960) 


Abstract: Measurements of the transverse and of the longitudinal magnetoresist- 
ance of polycrystalline metals in pulsed magnetic fields up to 220000 Gauss are re- 
ported. The residual resistances of the different specimens vary between 1°% and 
0.01%. In the longitudinal case all metals investigated, except Li and Fe, show a 
well pronounced saturation in high fields. In the transverse case only Al and In 
show saturation behaviour, Cu, Ag and Au follow exactly a linear law, while the 
other metals Zn, Sn, Pb, Fe, Ni and Pt have a magnetic field dependence which 
les between a linear and a quadratic law. A detailed comparison with existing 
theories (LirsHitTz et al.) is made and it is found that the results can be understood 
at least in a qualitative way by making use of the concept of open orbits. 


I. Einleitung 


Messungen des elektrischen Widerstandes in hohen Magnetfeldern sind 
in verschiedener Hinsicht interessant und aufschlussreich: Schon die 
ersten Experimente von KapitzA1) zeigen Resultate, die in krassem 
Widerspruch zu den Ergebnissen der klassischen Theorie der Transport- 
phanomene stehen. So konnte vor allem die beobachtete lineare Feld- 
abhangigkeit der transversalen magnetischen Widerstandsanderung nicht 
erklart werden. In den letzten Jahren wurden jedoch in der Theorie we- 
sentliche Fortschritte erzielt und das experimentelle Tatsachenmaterial 
weitgehend vervollstandigt. Damit scheint es heute, dass saémtliche Ef- 
fekte im Rahmen einer klassischen Beschreibung mit Hilfe der Boltz- 
manngleichung interpretiert werden kénnen. Ein Hauptziel der vorliegen- 
den Arbeit liegt darin, an Hand von neuen experimentellen Resultaten 
dies im einzelnen zu zeigen. 

In einfacheren Fallen erhalt man dann Aussagen iiber den topologi- 
schen Charakter der Fermiflache. Es lasst sich mit Hilfe der magnetischen 
Widerstandsanderung nicht die genaue Form dieser Flache bestimmen, 
wie dies im Prinzip mit den bekannten Methoden (de-Haas-van-Alphen- 
Effekt, anomaler Skineffekt) méglich ist. Jedoch bleibt die magnetische 
Widerstandsanderung ein unerlassliches Hilfsmittel in speziellen Fallen, 
wie denen der Beriihrung von Fermiflache und Brillouinzonen-Ebene, 
bei denen die obigen Methoden versagen. 

*) Jetzige Adresse: Institute for the Study of Metals, University of Chicago. 
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Solche Messungen wurden bis heute praktisch nur fiir den Fall eines 
transversalen Magnetfeldes und fiir polykristalline Metalle durchgefiihrt. 
Auf einige neuere Arbeiten mit Einkristallen und fiir den longitudinalen 
Widerstand werden wir im Text zuriickkommen. Die meisten Messungen 
hat Kaprtza}) durchgefiihrt, mit einer ahnlichen Technik wie wir sie ver- 
wenden, allerdings nur bei Temperaturen der fliissigen Luft. Daneben 
gibt es Arbeiten von Justi ef al.*), Borovik®) und CHAMBERS?) in sta- 
tiondren Magnetfeldern bei Temperaturen von fliissigem Helium. Mit 
unserer Messmethode, die leider nur fiir polykristalline Metalle anwendbar 
ist, sind wir bei der Widerstandsdnderung im Transversalfeld mit vielen 
Metallen in noch héhere Feldregionen als bis anhin vorgestossen. Damit 
kennen wir das HochfeldverhaJten dieses Effektes geniigend, um ihn 
richtig diskutieren zu kénnen. Uberdies haben wir auch das Verhalten 
der Widerstandsanderung in hohen longitudinalen Magnetfeldern griind- 
lich aufgeklart, von der bis heute nur ein Messergebnis an Kupfer®) 
vorlag. 

In den nichsten zwei Kapiteln werden das Experiment erklart und 
die dabei auftretenden Stéreffekte diskutiert. Im folgenden Abschnitt 
zeigen wir unsere Messergebnisse; hierauf wird ein kurzer Abriss der 
Theorie gegeben. Im letzten Kapitel diskutieren wir die Resultate aus- 
fiihrlich. 


II. Experiment 

Die Experimente wurden zum grossen Teil mit einer Hochfeldappara- 
tur durchgefiihrt. Einige Messungen wurden zu Kontrollzwecken auch 
bei stationaren niederen Magnetfeldern vorgenommen. 

1. Hochfeldapparatur. Die Methode zur Erzeugung hoher pulsférmiger 
Magnetfelder in der hier angewendeten Art wurde von OLsEN®) ent- 
wickelt. Sie ist eingehend beschrieben bei Corti’), weshalb wir uns hier 
kurz fassen diirfen. In Fig. 1 ist die Apparatur schematisch dargestellt. 


Schalter 

Auflade- 

Ipparatur' = Feldspule 

Ke ondensatoren — 
batterie 
| Strommessung 
—— 
Bigaae 


Prinzipschema der Hochfeldapparatur. 


Die Kondensatorenbatterie besteht aus Elektrolyt-Kondensatoren von 
je 550 wF zu 500 V. Als Entladeschalter dient ein Thyratron (TQ 2/12) 
oder ein Ignitron’). Zur Verfiigung standen zwei Apparaturen, eine von 
1700 Joule, die andere von 5500 Joule Energie. Die erste Apparatur 
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wurde fiir Messungen mit Spulen, gektihlt durch fliissiges Helium, die 
zweite Apparatur fiir Messungen mit Spulen, gekiihlt durch fliissige Luft, 
verwendet. 

2. Feldspulen. Als Feldspulen dienten aus Kupferdraht gewickelte 
Solenoide, die mit Araldit durchtrankt und mit Glasfasern verstarkt, 
Beanspruchungen von elektromagnetischen Kraften bis zu Feldern von 
mehr als 300 kGauss standhielten. Es wurden im wesentlichen drei ver- 
schiedene Spulentypen verwendet: Eine mit fliissigem Helium gekiihlte 
Spule I zur Messung der Widerstandsanderung im Transversalfeld, eine 
ebenfalls mit fltissigem Helium gekiihlte Spule II zur Messung der Wider- 
standsanderung im Longitudinalfeld und eine mit fliissiger Luft gekiihlte 
Spule IIf, bei der man ein schwanzférmiges Dewar einfiihren und damit 
Messungen sowohl bei 80° K, als auch bei 4° K ausfiihren kann. Spulen- 
typus III wurde nur dort verwendet, wo man auf langere Pulsdauern 
angewiesen war. In Tabelle 1 sind charakteristische Daten der drei Spu- 
lentypen zusammengestellt. 


Tabelle 1 


Innen- | Aussen- | Lange Anzahl Maximales 

durch- durch- (cm) Windungen verwendetes 

messer messer Feld 
(cm) (cm) (kG) 


3. Magnetfeldmessung. Durch Messung des Spannungsabfalles eines 
niederohmigen Konstantandrahtes (kleiner Temperaturkoeffizient) in 
mdoglichst induktionsarmer Anordnung kann der Strom, der durch die 
Feldspule fliesst, bestimmt werden. Das Magnetfeld in der Spule lasst 
sich dann einerseits aus der Spulengeometrie errechnen, andererseits mit- 
tels einer Induktionsspule mit Integrierglied direkt messen. Auf diese 
Weise kann man das Magnetfeld auf ca. 5% genau bestimmen. Die Feld- 
inhomogenitat langs der Spulenachse wurde berechnet. Wir wahlten 
dann die Lange der zu messenden Probe so, dass die Feldinhomogenitat 
langs der Probe weniger als 5% betragt. : 

4. Messung der magnetischen Widerstandsinderung. Die Anderung des 
elektrischen Widerstandes im Magnetfeld wurde urspriinglich mit einer 
Wechselstrommethode gemessen’). Dabei musste die Impedanz des 
Probensystems mit einer «Gegeninduktivitats-Briicke» auskompensiert 
werden. Die Spannung konnte mittels eines Selektiv-Verstarkers in einem 
Zwei-Strahl-Oszillographen, zusammen mit dem Feldpuls, beobachtet 
werden. 
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Aus verschiedenen Griinden (s. III 2, 4), nicht zuletzt dem der Ein- 
fachheit, wurde spiter mit Gleichstrom gemessen. Das Prinzipschema 
dieser Methode ist in Fig. 2 dargestellt. Die Induktionsspannung, welche 
vom zeitlich veranderlichen Magnetfeld herrithrt, wird durch ein ent- 


x Oszillo- 
Prabe 
ee GM 4574 


Kompensation 


Fig. 2 
Schema der Apparatur zur Messung der magnetischen Widerstandsanderung 


gegengesetztes, aus dem Entladungskreis entnommenes Signal auskom- 
pensiert. Die kapazitive Kopplung zwischen Probe und Feldspule ist ver- 
nachlassigbar klein. Eine Phasendnderung des Pickupsignals, herriihrend 
von der Kapazitat der Feldspule, kann durch Verkleinern dieser Kapazi- 
tat fiir die verwendeten Empfindlichkeiten immer vernachlassigbar klein 
gemacht werden. Als Vorverstarker verwenden wir den batteriegespeisten 
Philipsmessverstarker GM 4574. Dieser hat einen guten linearen Nieder- 
frequenzgang, einen konstanten Verstaérkungsfaktor von 100 und einen 
Gerauschpegel von < 10 wVolt, der im wesentlichen auch unsere Emp- 
findlichkeit begrenzt. Der Zwei-Strahl-Oszillograph Dumont, Typ 333, 
mit eingebauter Kamera, erméglicht eine gleichzeitige Aufnahme von 
Strompuls des Feldspulenkreises und Spannungspuls des Probenkreises. 

Mit den verwendeten Reinheiten und Dimensionen (s. II 4) wird der 
ohmsche Widerstand der Proben = ca. 20 wQ. Die MeBstréme variierten 
zwischen 0,1 und 5 Ampére. Durch jeweilige Messung der Verstarkungs- 
grade von Vorverstarker und Oszillographen konnten die Spannungen 
absolut geeicht werden. Wegen den auftretenden Stéreffekten (s. III) 
ist es sehr wichtig, den zeitlichen Verlauf der Spannungen zu kennen. 
Dazu ist eine Zweistrahlaufnahme (Widerstandsdnderung — Zeit, Feld- 
puls — Zeit) geeigneter. Wenn keine Stéreffekte auftreten, ist dagegen 
eine Einstrahlaufnahme (Widerstandsanderung — Feld) iibersichtlicher. 
In den Experimenten wurden beide Arten von Aufnahmen verwendet. 
Die Messgenauigkeit bei diesen Experimenten war in ungiinstigsten Fallen 
10%, im allgemeinen aber ca. 5%. 

5. Proben. Die Metalle wurden in Form von polykristallinen Drahten 
von 0,2-0,3 mm Durchmesser untersucht. Wir haben die folgenden Ele- 
mente untersucht: Li, Cu, Ag, Au, Zn, Al, In, Sn, Pb, Fe, Ni und Pt. 
Aus spater noch zu erwahnenden Griinden musste grésstes Gewicht auf 
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eine gute Reinheit der Metalle gelegt werden. Es wurden deshalb (mit 
Ausnahme von Fe und Ni) nur spektroskopisch standardisierte Sub- 
stanzen (« Johnson Matthey» oder «Tadanac») verwendet; zudem wurden 
die Proben (mit Ausnahme von Li und In) vor dem Experiment einige 
Stunden getempert. Charakteristisch fiir die Reinheit des betreffenden 
Metalls ist das Restwiderstandsverhaltnis Ro-/Ro59-, das heisst das Ver- 
haltnis des elektrischen Widerstandes bei 0° K zu dem bei Zimmertempe- 
ratur. In Tabelle II sind diese Restwiderstandsverhaltnisse fiir die ge- 
messenen Proben in % angegeben. 


Tabelle 2 


Al | In Pb | Fe | Ni | Pt 


0,04 | 0,007 0,02 | 3,19 | 2,03 | 0,51 
0,05 | 0,02 ; 050591 63,95)1"3;055) 25 
0,57 


Fiir die Messung der transversalen magnetischen Widerstandsanderung 
werden die Proben bifilar auf einen runden Plexiglasstab aufgewickelt 
und langs der Achse in das Solenoid eingefiihrt. Im longitudinalen Fall 
wird die Probe langs der Achse auf einen Plexiglasstab montiert. Die 
Probenlange betragt damit fiir die transversale Anordnung ca. 15 cm 
und fiir die longitudinale ca. 5 cm. Die Potentialsonden werden in allen 
Fallen durch Weichléten mit der Probe verbunden und verdrillt aus der 
Feldspule hinausgefihrt. 

6. Niederfeldapparatur. Gewisse hochreine Substanzen wie Al, In, Sn 
und Pb wurden zu Kontrollzwecken auch in einem stationdren Magnet- 
feld gemessen. Zur Verfiigung stand ein Elektromagnet, der Felder bis 
11 kG erzeugt. Die Spannungsmessungen fiihrten wir mit Hilfe eines 
Galvanometerverstarkers®) aus. Sie bereiteten keine grésseren Schwierig- 
keiten; es soll deshalb nicht auf Einzelheiten eingegangen werden. 


Ill. Storeffekte 


Bei der Messung der magnetischen Widerstandsanderung in pulsierten 
Feldern treten verschiedene Stéreffekte auf. Es sind dies die folgenden: 
1. Mechanische Schwingungen der Probe infolge der Biot-Savart-Krafte. 
2. Wirbelstromaufheizung. 3. Skin-Effekt. 4. Size-Effekt. 

1. Mechanische Schwingungen. Ein stromdurchflossener Leiter erfahrt 
im Magnetfeld eine Biot-Savart-Kraft, die ihn aus seiner Ruhelage brin- 
gen und dadurch Spannungen induzieren kann. Bei der urspriinglichen 
Wechselstrommethode fiihrte der Draht periodische Schwingungen aus, 
die grosse Induktionsspannungen hervorriefen. Man kann diese Stérun- 
gen weitgehend verhindern, indem man die Probe sorgfaltig in Araldit 
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oder Prestolith einbettet. Allerdings wird dadurch, infolge mechanischer 
Spannungen, der Restwiderstand der Probe etwas erhoht. Zusatzlich 
treten durch Erschiitterung des ganzen Feldspulensystems wahrend der 
Kondensatorentladung weitere Induktionsspannungen auf. Diese konnen 
durch eine feste mechanische Bindung des Probehalters an die Feldspule 
verhindert werden. Mit all diesen Vorkehrungen blieb der Stéreffekt der 
mechanischen Schwingungen von der Gréssenordnung der Rausch- 
spannung des Verstarkers. 

2. Wirbelstromaufheizung. Der grosste aller Storeffekte ist die Joulesche 
Erwarmung, hervorgerufen durch die durch ein pulsiertes Magnetfeld 
induzierten Wirbelstrome. Wahrend die durch diese Wirbelstréme ent- 
stehenden Feldinhomogenitaten noch vernachlassigbar klein sein konnen 
(fiir unseren Fall < 1%), erzeugen sie sehr grosse Aufheizetfekte. Diese 
haben in vielen Fallen dieselbe Gréssenordnung wie die magnetische 
Widerstandsanderung. 

Die Joulesche Leistung pro Volumeneinheit Q ist fiir den longitu- 
dinalen und den transversalen Fall von der gleichen Gréssenordnung. 
Durch einfache Rechnung erhalt man fiir Q eine Proportionalitat zur 
Leitfahigkeit o und eine quadratische Abhangigkeit vom Probenradius a 
und von der Magnetfeldanderung H, das heisst Q ~o a? H®. Da eine 
grosse Leitfahigkeit sehr erwiinscht ist, muss man, um die Heizleistung Q 
zu vermindern, zu méglichst kleinen Probendurchmessern und méglichst 
langen Feldpulsen tibergehen. 

Diese Wirbelstromaufheizung wurde in einer grossen Anzahl von Fallen 
beobachtet. So erwies sich zum Beispiel der Wiederanstieg der magne- 
tischen Widerstandsanderung von Al in hohen Feldern als ein reiner 
Wirbelstromaufheizeffekt #°)*). Experimentell lasst sich der Aufheizeffekt 
fiir Metalle mit kleinem Griineisen-§ sehr schén nachweisen, indem un- 
mittelbar nach dem Feldpuls der elektrische Widerstand grésser ist als 
vor dem Feldpuls. Wegen der komplizierten Temperaturabhangigkeit 
des elektrischen Widerstandes und der spezifischen Warme ist eine rech- 
nerische Korrektur dieses Aufheizeffektes zu ungenau. Ein besserer ther- 
mischer Kontakt zwischen Probe und Heliumbad, vor allem Messungen 
unterhalb des A-Punktes von fliissigem Helium, vermindert jedoch diesen 
Effekt betrachtlich. 

3. Skin-Effekt. Der Skin-Effekt ist bei unseren reinsten Proben ver- 
haltnismassig gross. So erhalt man zum Beispiel fiir Cu mit einem Wech- 
selstrom von 1 kHz und einem Restwiderstandsverhaltnis von 0,1% eine 
Eindringtiefe von nur 0,06 mm. Dies ist der Hauptgrund, der zur Aufgabe 
der urspriinglichen Wechselstrommethode fithrte. 

*) Herrn Dr. D. SHOENBERG danke ich fiir die private Mitteilung seiner Mess- 


ergebnisse der magnetischen Widerstandsanderung von Al, sowie fiir seine Unter- 
stutzung bei der Aufklarung dieses Stéreffektes. 
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4. Size-Effekt. Falls die freie Weglange der Elektronen mit den Probe- 
dimensionen vergleichbar wird, erfolgt infolge der zusitzlichen Wand- 
streuung eine Erhéhung des elektrischen Widerstandes. Da dieser Effekt 
auch eine Magnetfeldabhangigkeit zeigt1)!2), kann dadurch die magne- 
tische Widerstandsaénderung verfalscht werden. In hohen Feldern ver- 
schwindet er jedoch wieder, weil der Bahnradius der Elektronen um- 
gekehrt proportional zum Magnetfeld ist; allerdings wird bei einer Dar- 
stellung in Funktion von AR/R, der Widerstand ohne Magnetfeld R, 
verfalscht bleiben, weshalb Ry nachtraglich auf den Widerstand eines 
dicken Drahtes umgerechnet werden muss. 

5. Messung der longitudinalen Widerstandsdnderung. Bei der Messung 
der longitudinalen magnetischen Widerstandsdnderung tritt erschwerend 
der Umstand hinzu, dass fiir einige Metalle die transversale Widerstands- 
anderung um einige Zehnerpotenzen grisser sein kann als die longitu- 
dinale1*). Dies bedeutet, dass man die Probe 4usserst genau parallel zum 
Feld richten muss, will man nicht eine grosse transversale Komponente 
mitmessen. 

Der Vollstandigkeit halber sei schliesslich noch erwahnt, dass bei un- 
serer verwendeten Probenanordnung (Drahtdurchmesser & 0,3 mm, 
Distanz zwischen den Potentialsonden & einige cm) keine Sonden- 
effekte!*), die von einer inhomogenen Stromverteilung herriihren, auf- 
treten kénnen. 


IV. Resultate 


In Fig. 3, 4 und 5 sind die Resultate der transversalen und der longi- 
tudinalen magnetischen Widerstandsanderung bei der Temperatur der 
fliissigen Luft und des fliissigen Heliums in einem sogenannten Justi- 
Kohler-Diagramm gesamthaft dargestellt. Dabei bedeuten AR = Ry,—Rr 
die Anderung des elektrischen Widerstandes im Magnetfeld, R; der 
Widerstand ohne Feld bei der Temperatur T und R, der Widerstand 
bei der Debye-Temperatur 6. 

Die Darstellung der Resultate in Funktion von H/R;, ist wegen der 
sogenannten Kohler-Regel angebracht (s. VI 1); die Einfiihrung des Ver- 
haltnisses R;/R, erfolgt, um die verschiedenen Resultate normiert ver- 
gleichen zu kénnen. Ein Teil dieser Resultate wurde schon an anderer 
Stelle in Kurzberichten publiziert1*)!5). Die Messungen bei 80° K und 
bei 4° K iiberlappen sich fiir unsere Feldregionen nicht, der untere Ast 
der Kurven entspricht jeweilen der Messung bei 80° K, der obere der- 
jenigen bei 4° K. 

Im longitudinalen Fall zeigen folgende Metalle ausgesprochenen Sat- 
tigungscharakter: Ag, Au, Zn, Al, In, Sn, Pb, Ni, Pt, ebenfalls auch Cu%). 
Hingegen zeigen Li und Fe bis zu den bis heute gemessenen Feldern eine 
lineare Feldabhangigkeit. 
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Im transversalen Fall variiert die Feldabhingigkeit der magnetischen 
Widerstandsiinderung in hohen Feldern fiir die verschiedenen Metalle 
sehr stark: Die drei einwertigen Metalle Cu, Ag, Au zeigen genau lineares 
Verhalten, einzig an Al und In beobachtet man ausgepragte Sattigung. 


Pls 


noo. — 
10° R 10% k Gauss 
Hee 
rE 
Fig. 3 
Transversale magnetische Widerstandsainderung 
T Cu (310) ca Ag (220) e Au (320) x In (100) 
+ Al (410) © Ni (410) Vo Pi (240) 7 ob re (355) 


Die Zahlen in den Klammern geben die Debye-Temperatur des 
betreffenden Metalles an 


Es soll nochmals darauf hingewiesen werden, dass eine friiher publizierte 
Messung”’) eines Wiederanstieges der Widerstandsinderung von Al auf 
einen Storeffekt zuriickzufiihren ist (s. III 3). 

Die tibrigen Metalle geben fiir die Feldabhangigkeit in hohen Feldern 
Exponenten in H, die zwischen 1 und 2 liegen. In Tabelle 3 sind die 


n 
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Exponenten der Gleichung der transversalen Widerstandsadnderung fiir 
hohe Felder dargestellt. 


Tabelle 3 


Fir gewisse Metalle kamen schon andere Autoren?)*)*) mit reineren 
Proben und stationaren Feldern in die Hochfeldregion. Mit Ausnahme 
von Au und Pb liegen jedoch ihre Messungen bei zum Teil doch betracht- 
lich niedereren Werten von H R,/Rv, so dass wir uns fiir die Diskussion 
im wesentlichen nur auf unsere Resultate berufen miissen. 


be 


aot 
10* R 108 kbauss 
He 
i 
Fig. 4 


Transversale magnetische Widerstandsaénderung 
4 Zn (240) ¥ Sn (160) « Pb (90) 
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10° k Gauss 


Fig. 5 
Longitudinale magnetische Widerstandsanderung 


09 Li (4430) co Ag (220) e Au (320) 
+ Al (410) x In (100) A Zn (240) 
vy Sn (160) i Pb (90), ie (655) 
O Ni (410) V Pt (240) 


V. Theorie 


Ausgehend von der Boltzmanngleichung wird hier die Theorie der 
magnetischen Widerstandsanderung in hohen Feldern kurz skizziert. 
Eine solche Behandlung des Problems gibt zu verschiedenen ernsthaften 
Kritiken Anlass. Deshalb soll nach der Darlegung der Theorie in einem 
besonderen Abschnitt und bei der Diskussion der Resultate speziell auf 
diese Kritikpunkte eingegangen werden. 

1. Lésung der Boltzmanngleichung fiir grosse Magnetfelder. Die Lésung 
der Boltzmanngleichung fiir grosse Magnetfelder wurde schon von ver- 
schiedenen Autoren‘)?*)!7) angegeben. Die eleganteste und allgemeinste 
Darstellung ist wohl die von Lirsut1z e¢ al.}”), 

Ein Kristallelektron wird bei Anwesenheit eines Magnetfeldes H == 
(0,0, H) an Stelle des Wellenzahlvektors k zweckmiassiger durch die 
drei Parameter E (Energie), k, (Wellenzahlvektorkomponente in der 
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Magnetfeldrichtung) und g (Phasenvariable, die den Ort des Elektrons 
auf seiner Bahn im k-Raum bestimmt) beschrieben. Die Boltzmann- 
gleichung wird in diesen Koordinaten zu: 


0 
a9 TY Wy) = 7 9 Se 


wobei ¥ gemass dem iiblichen Ansatz fiir die Verteilungsfunktion 
f= fy — et (x - €) die Abweichung von } von der stationaren Verteilungs- 
funktion f, darstellt. Ferner ist t die mittlere Stosszeit, ¢ der elektrische 
Feldvektor, W der lineare Stossoperator, v = 1/% grad,E die Geschwin- 
digkeit des Elektrons. y = (1/m7) stellt ein Mass fiir die effektive 
Starke des Magnetfeldes dar; die Larmorfrequenz w ist fiir eine gegebene 
Bahn konstant und proportional zum Magnetfeld. Ein Elektron vollfiihrt 
auf seiner Bahn um so mehr Umlaufe ohne gestreut zu werden, je grésser 
@ t ist. Man entwickelt deshalb fiir hohe Felder y nach Potenzen von y. 
Die Rechnung zeigt, dass im wesentlichen zwei Faktoren das Verhalten 
von x (und damit auch der Widerstandstensorkomponenten) in hohen Fel- 
dern bestimmen: 1. Die Bahn des Elektrons im k-Raum ist geschlossen 
oder oifen. Im Falle von offenen Bahnen wird w = 0, das heisst die Ent- 
wicklung nach Potenzen von y ist nicht mehr gestattet. 2. Der Mittel- 
wert der Geschwindigkeitskomponente v; des Elektrons langs einer Bahn 
verschwindet oder verschwindet nicht. Im letzteren Fall beginnen die 
Komponenten des Leitfahigkeitstensors mit der nullten Potenz in y. 

2. Fall geschlossener Bahnen. Im Falle geschlossener Bahnen ergibt die 
Rechnung fiir den Leitfahigkeits- und den Widerstandstensor in hohen 
Magnetfeldern?’): 


pe Y Any Y Vag Y Daw —— Oxy Y* One 
(o;;) a | Bye Y  Fyy VY" yz¥ (0;;) a | Bye Y > Oyy Dive 
Lug Y ay We azz Dow bey oy 
Dabei stellen a,; und 6;; Konstanten dar, die in erster Naherung unab- 
hangig von y sind. 

Man kann diese Feldabhangigkeit wie folgt verstehen: Die Mittelwerte 
der Geschwindigkeitskomponenten senkrecht zum Magnetfeld v, und v, 
verschwinden fiir den Fall geschlossener Bahnen; jedoch nicht v,. Des- 
halb gilt o,, ~y?, o,, ~ y®, aber o,, ~ y®. Die Widerstandskomponenten 
0,, und g,, werden jedoch nicht proportional zu y~*, sondern zeigen 
wegen dem entstehenden Hallfeld eine Sattigung. Die Hallkonstante R 
wird in hohen Feldern zu R = 1/ec (n, —n_), wobei n, die Zahl der 
Locher pro Atom und n_ die Zahl der Elektronen pro Atom bedeutet. 
Die Hallkonstante ist somit unabhangig von der Richtung des Magnet- 
feldes zu den Kristallachsen und auch unabhangig vom Stossoperator. 

Falls die Zahl m, der Locher gleich der Zahl m_ der Elektronen ist, 
wird das Hallfeld unabhangig vom Magnetfeld, die transversalen Wider- 
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standskomponenten deshalb proportional zu y~*, wahrend g_, weiterhin 
eine Sattigung zeigt. 

Aus diesen Betrachtungen folgt, dass man die Metalle in zwei Gruppen 
einteilen kann, wenn die Fermiflache nur geschlossene Bahnen zulasst. 
Die eine Gruppe, fiir die 7, #4 n_ gilt, zeigt sowohl im transversalen als 
auch im longitudinalen Fall eine Sattigung der magnetischen Wider- 
standsanderung, in der zweiten Gruppe, mit », = m_, steigt die trans- 
versale Widerstandsanderung quadratisch mit dem Magnetfelde an. 

3. Fall offener Bahnen. Sobald die Fermiflache die Brillouinzone be- 
riihrt oder sogar stark iiberlappt, kénnen fiir gewisse Magnetfeldrich- 
tungen und bestimmte Werte fiir k, neben geschlossenen auch oifene 
Bahnen auftreten. Offene Bahnen erstrecken sich kontinuierlich durch 
den k-Raum, wahrend geschlossene Bahnen sich nach Durchlaufen von 
einer oder mehreren Zonen wieder schliessen (s. Beispiel in Fig. 6). Offene 


) 
" | BrillouinZone 


i 


Fig. 6 
Modell einer Energieflache vom Typ des gewellten Zylinders 


Bahnen bewirken, dass die Komponenten des Leitfahigkeits- und des 
Widerstandstensors in hohen Feldern eine vom Falle geschlossener Bah- 
nen ganz verschiedene Feldabhangigkeit zeigen. Rechnungen mit offenen 
Bahnen wurden bis heute von ZimaNn}8) fiir den speziellen Fall einer 
zylinderformigen Fermiflache und von LirsHitz und PrscHaNsKir?%) 
fiir allgemeinere Typen von Energieflachen durchgefiihrt. Wir unter- 
suchen hier den Fall des gewellten Zylinders?9) (s. Fig. 6) 

Fir grosse Winkel 6 kénnen nur geschlossene Bahnen auftreten: die 
Leitfahigkeits- und Widerstandskomponenten ergeben dann dasselbe 
asymptotische Verhalten wie bei geschlossenen Energieflachen. Wenn sich 
das Magnetfeld senkrecht zur Zylinderachse einstellt, das heisst, wenn 


—_— en 
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gilt 6 <1, werden die Bahnen ausgedehnter. Fiir solche Bahnen wird 
die Umlcufsfrequenz w ~ 6 w», wobei w, die Larmorfrequenz fiir geschlos- 
sene Bahnen bedeutet. Von den Geschwindigkeitskomponenten wird 
jetzt auch der Mittelwert von derjenigen von v, von Null verschieden 
(y-Richtung senkrecht zur Magnetfeldachse und zur Zylinderachse). Fiir 
die Leitfahigkeitskomponenten folgt 


Oxy ~ ye: Or a ye, Oxy ae) 


aber D> apie) mle 

ayy +a, v? 
Dreht man das Koordinatensystem so um die z-Achse, dass die Strom- 
richtung mit der neuen x-Richtung zusammenfallt, so wird das Hall- 
feld e, zu 

eyo OF 0? +b, y 

ey wa 


und die transversale magnetische Widerstandskomponente @, zu 


ee le 
Ce 07+ 6,” + Cg 


Die longitudinale Komponente @,; ist weiterhin unabhangig von y 
(a;, b;, c; sind Konstanten, die in erster Naherung von y und 6 unabhangig 
sind). Fiir 6 = 0 steigt somit 9, quadratisch mit dem Felde an, ¢,/e, ist 
in diesem Falle feldunabhangig. Alle diese Gesetzmassigkeiten bleiben 
bei Vorhandensein von weiteren geschlossenen und offenen Bahnen be- 
stehen, solange nicht fiir dieselbe Magnetfeldrichtung offene Bahnen 
auch in anderen Richtungen existieren. 

4. Zur Anwendbarkeit der Boltzmanngleichung. Wir untersuchen hier, 
inwiefern die Voraussetzungen der Anwendbarkeit der Boltzmannglei- 
chung fiir den Fall hoher Magnetfelder erfiillt sind: 

Um den Begriff des Wellenpaketes anwenden zu kénnen, muss die 
Wellenpaketausdehnung viel kleiner als die mittlere freie Weglange sein, 
das heisst es muss gelten fi/t < ¢ (tr mittlere Stosszeit, ¢ Fermienergie). 
Diese Bedingung ist fiir Metalle immer erfiillt, nicht aber fiir Legierungen. 

Damit man aber auch von einem Teilchen auf einer im Magnetfeld 
gekriimmten Bahn sprechen kann, muss verlangt werden, dass die Wel- 
lenpaketausdehnung viel kleiner als der Bahnradius ist. Diese Voraus- 
setzung ldsst sich umformen zu 4 H < ¢ (u = magnetisches Moment des 
Kristallelektrons) ; sie ist bei unseren Feldern von etwa 10° Gauss fiir 
Metalle immer noch gut erfiillt. Die sogenannte Quanten Limite, bei der 
sich die Elektronen im wesentlichen im tiefsten Oszillatorniveau befin- 
den, wird erst bei Feldern von ca. 10° Gauss erreicht. 
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Mit Hilfe des Ehrenfest-Theorems lasst sich zeigen, dass die Bewegung 
eines Wellenpaketes auch bei Anwesenheit eines elektromagnetischen 
Feldes der Bewegung eines klassischen Teilchens aquivalent ist any Dass 
dies sogar fiir ein Kristallelektron gilt, wurde von LUTTINGER!) nach- 
gewiesen. Es stellt sich dabei heraus, dass keine Bedingung der Art 
wt <1 auftritt; diese beruht vielmehr auf einer unkorrekten Ab- 
schatzung 2) (siehe dazu auch CHAMBERS‘)). 

Fiir die periodische Bewegung des Wellenpaketes im Magnetfeld lasst 
sich korrespondenzmassig die Bohr-Sommerfeldsche Quantisierungsregel 
anwenden, die die Oszillatorniveaus ( + 0) uH beschreibt (0 < 6 < 1). 
Diese Methode ist fiir > 1 giiltig (in unserem Falle ist m ~ 103). Sie 
ist nicht mehr anwendbar, wenn auch die Wellenpaketvorstellung nicht 
mehr richtig ist: das heisst im Falle der Quantenlimite. LirsHitz”) ent- 
wickelte auf dieser Grundlage eine quantenmechanische Theorie der 
magnetischen Widerstandsaénderung. Er zeigte, dass die auftretenden 
Oszillationen in der magnetischen Widerstandsanderung, im Bereiche, wo 
wH = kT gilt (de Haas-Shubnikov-Effekt), klein sind, verglichen mit 
der oben diskutierten gewohnlichen magnetischen Widerstandsanderung. 
Dies ist in Ubereinstimmung mit den experimentellen Resultaten*4). 


VI. Diskussion 


Ein Vergleich zwischen unseren experimentellen Resultaten und den 
Ergebnissen der unter V skizzierten Theorie ergibt folgendes: 

Bei der longitudinalen magnetischen Widerstandsanderung zeigt sich 
eine gute Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment. Ausser Li 
und Fe sattigt sich der Widerstand in einem Longitudinalfeld bei allen 
bis heute gemessenen Metallen (Fig. 5). Andererseits ergeben auch alle 
besprochenen Energieflachenmodelle eine Sattigung. 

Nach der Theorie muss sich die transversale magnetische Widerstands- 
anderung in hohen Magnetfeldern entweder sattigen oder quadratisch 
vom Felde abhangen. Unsere Messungen zeigen jedoch eine viel kompli- 
ziertere Feldabhangigkeit (s. Tab. 3). 

Wir untersuchen nun die Griinde, die méglicherweise diese Diskrepanz 
hervorrufen. Nach den Ausfiihrungen in V 4 diirfte die dort dargelegte 
Theorie in ihren Grundziigen richtig sein. Die folgenden Punkte miissen 
aber noch eingehender besprochen werden: 1. Die Giiltigkeit der Kohler- 
Regel. 2. Die Annahme einer magnetfeldunabhangigen Stosszeit. 3. Der 
Einfluss der verschiedenen Orientierungen der Mikrokristalle im poly- 
kristallinen Metall. 

1. Kohler-Regel. Nach der sogenannten Kohler-Regel*) ist die magne- 
tische Widerstandsanderung fiir ein Metall einzig eine Funktion von H/Rg, 
wobei R, den Widerstand ohne Magnetfeld bedeutet. Damit lassen sich 
Messungen bei verschiedenen Temperaturen und von verschieden reinen 
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Metallen als Funktion von H/R, allein darstellen. Aus der Boltzmann- 
gleichung ist sofort ersichtlich, dass diese Regel bei Annahme einer iso- 
tropen Relaxationszeit erfiillt ist. Dies gilt auch fiir den Fall hoher Mag- 
netfelder, wo alle Gréssen nach 1/@ t entwickelt werden, also nur von 
wt abhangen. Unsere Messresultate in Fig. 3, 4, 5 zeigen, dass innerhalb 
der Messgenauigkeit diese Regel giiltig zu sein scheint. 

Eine Ausnahme bildet Li (s. Fig. 7). Hier ergibt die Kohler-Darstellung 
fiir Messungen bei 80° K und 4° K zwei sich nicht deckende Kurven. 
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Longitudinale magnetische Widerstandsanderung von Li 
Messungen bei 80° K 
—— — Messungen bei 4° K 


Dieses Verhalten ist sehr wahrscheinlich auf die bei etwa 75° K statt- 
findende Phasentransformation zuriickzufiihren”*)?’), bei der sich etwa 
50% der kubisch raumzentrierten Struktur in die hexagonale Struktur 
umwandelt. Nach unseren Messungen muss dann die Fermiflache der 
hexagonalen Struktur viel spharischer sein, als diejenige der Hoch- 
temperatur-Struktur, verkleinert sich doch 4R/R7- bei gleichem H Rogoo/ 
R, beim Ubergang von 80° K zu 4° K betrachtlich. 

Eine weitere Verletzung der Kohler-Regel kann beim Size-Effekt auf- 
treten. Wenn sich jedoch dieser nur in einer Anderung von Ry bemerkbar 
macht, nicht aber in JR, kann sie durch Umrechnen von R, auf den 
Wert eines dicken Drahtes leicht behoben werden, wie schon unter III 5 
ausgefiihrt wurde. 

Eine méglicherweise starke Verletzung der Kohler-Regel kann in 
Fallen, wo der Streumechanismus sehr anisotrop ist, auftreten. Offenbar 
wird aber dieser Effekt bei polykristallinem Material infolge der Mitte- 
lung iiber alle Raumrichtungen praktisch vollstandig ausgeschmiert. 

Fiir isotrope Stosszeiten sollte nach der Theorie die Kohler-Regel fiir 
alle Komponenten des Widerstandstensors giiltig sein, im Speziellen auch 
fiir die Hallkonstante R. Wegen der grossen Streuung in den experimen- 
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tell bestimmten Hallkoeffizienten R ist es jedoch schwierig, die Kohler- 
Regel auch fiir R nachzupriifen. Fiir Al scheint sie gut erfiillt zu sein”). 

Zusammenfassend darf man sagen, dass die Kohler-Regel innerhalb 
der Grenzen ihrer Anwendbarkeit durch das Experiment bestatigt zu 
sein scheint. 

2. Feldabhingigkeit der Stosszeit. In der unter V dargelegten Theorie 
der magnetischen Widerstandsainderung wurde das in der Boltzmann- 
gleichung auftretende Stossintegral als von ausseren Feldern unabhangig 
angenommen. Ist diese Annahme gerechtfertigt ? Theoretische Unter- 
suchungen ”*)®°), allerdings mit einschrénkenden Voraussetzungen, er- 
geben fiir die Relaxationszeit ty in Anwesenheit eines zum Strome senk- 
rechten Magnetfeldes folgenden Ausdruck: 


eee 


Gan ae 


(1 ak we ae + oszillatorische Glieder] 


(t) = Relaxationszeit ohne Feld, « = Konstante, nur abhangig vom 
Streumechanismus, « & 1). Diese Form gilt sowohl fiir die Elektron- 
Phonon-Streuung, wie auch fiir die Streuung von Elektronen an Kristall- 
defekten. Auch fiir unsere héchsten Felder gilt immer noch wH < ¢. Es 
ist deshalb aus rein theoretischen Griinden sehr unwahrscheinlich, dass 
die Feldabhangigkeit des Stossintegrales mitberiicksichtigt werden muss. 

Zur Priifung dieser Frage wurde folgendes Experiment durchgefiihrt: 
Man misst in der Hochfeldregion (das heisst, wo wm t > 1 gilt) die magne- 
tische Widerstandsanderung in Fallen von reiner Elektron-Phonon- und 
reiner Elektron-Kristalldefekt-Streuung. Falls die Feldabhangigkeit des 
Streumechanismus einen Einfluss hat, sollte dies in einer verschiedenen 
Feldabhangigkeit der magnetischen Widerstandsanderung fiir die beiden 
Falle, oder mindestens in einer starken Verletzung der Kohler-Regel zum 
Ausdruck kommen. Fig. 8 zeigt Messungen der transversalen magne- 
tischen Widerstandsanderung von Cu, Ag und Au bei 80° K und 4° K, 
also in Bereichen mit praktisch reiner Elektron-Phonon- und reiner Rest- 
widerstands-Streuung. Mit Messungen bei 80° K erreicht man mit unseren 
Feldern noch nicht den eigentlichen Hochfeldbereich, jedoch ist die Feld- 
abhangigkeit schon dieselbe wie fiir die Messungen bei 4° K. Ausserdem 
ist die Kohler-Regel innerhalb der Messgenauigkeit gut erfiillt. Man darf 
also sagen, dass auch die experimentellen Resultate keinerlei Hinweise 
fiir eine feldabhangige Stosszeit geben. 

3. Widerstandsinderung eines polykristallinen Metalls. Die unter V 
skizzierte Theorie gilt nur fiir Einkristalle. Wie in V 3 gezeigt wurde, 
kann wegen des Auftretens von offenen Bahnen die magnetische Wider- 
standsanderung sehr empfindlich von der Richtung des Magnetfeldes zu 
den Kristallachsen abhangen. Fiir ein polykristallines Metall hat man 
bei gegebenem dusseren Magnetfeld eine Mittelung iiber alle moglichen 
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Kristallorientierungen auszufiihren. Es ist jedoch schwierig zu entschei- 
den, wie man zu mitteln hat. Bis heute ist es noch nicht gelungen, ein 
richtiges Mittelungsverfahren anzugeben. Man muss bedenken, dass der 
Leitfahigkeitstensor eines Einkristalles bei Anwesenheit eines Magnet- 
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Transversale magnetische Widerstandsdnderung der einwertigen Metalle 
1 Cu orAge ie Au 
—— Messungen bei 80° K 
——— Messungen bei 4° K 
Die Pfeile ) geben die Stelle wt = 1 an 


feldes nicht symmetrisch ist; zudem sind die Tensorkomponenten kom- 
plizierte Funktionen des Winkels zwischen der Magnetfeldrichtung und 
den Kristallachsen. Deshalb untersuchen wir im folgenden fiir gewisse 
Energieflachenstrukturen verschiedene Arten von Mittelungen, die nicht 
weiter begriindet werden kénnen. Wenn diese Mittelungsprozesse auch 
im besten Falle nur eine Approximation des wirklichen Verhaltens eines 
polykristallinen Metalles geben, kann trotzdem wenigstens abgeschatzt 
werden, wie stark sich die Widerstandsanderung eines polykristallinen 
Metalles von der eines Einkristalles unterscheidet. 

a) Energieflachen, bei denen nur geschlossene Bahnen auftreten: Falls 
n, # n_ gilt, das heisst, wenn die Anzahl Locher pro Atom verschieden 
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ist von der Anzahl Elektronen pro Atom und wenn zudem fiir alle Mag- 
netfeldrichtungen nur geschlossene Bahnen méglich sind, dann sattigen 
sich im Einkristall die Transversalkomponenten des Widerstandtensors 
in hohen Magnetfeldern fiir alle Feldrichtungen. Eine Mittelung iiber alle 
Kristallorientierungen fiir das polykristalline Metall muss dann unab- 
hangig vom Mittelungsverfahren ebenfalls eine Sattigung der magne- 
tischen Widerstandsanderung ergeben. Dieser Fall diirfte fiir die Metalle 
Al und In zutreffen, deren Widerstand in hohen Feldern ausgepragte 
Sattigung zeigt. Fiir Al ist dies in Ubereinstimmung mit anderen experi- 
mentellen Daten und dem heute als richtig anerkannten Modell der 
Fermiflache”*). 

Falls n, = _ gilt und weiterhin nur geschlossene Bahnen auftreten, 
hangt die transversale Widerstandskomponente fiir einen Einkristall 
quadratisch vom Magnetfeld ab. Sowohl die Mittelung des Leitfahigkeits- 
als auch des Widerstandstensors ergibt ebenfalls eine quadratische Feld- 
abhangigkeit. Nach Tabelle 3 befolgt keines unserer Metalle diese Ge- 
setzmassigkeit. Sie ware aber zu erwarten fiir Metalle, deren Energie- 
bander nur sehr wenig tiberlappen und die ohne eine solche Uberlappung 
zu Isolatoren wiirden. Nach Messungen von JusTI ef al.?) kénnten die 
Metalle Cd und Be sich so verhalten. 


b) Energieflachen vom Typus des gewellten Zylinders: Diesen Fall 
haben wir schon in V 3 untersucht. Das Besondere dieser Energieflache 
ist das singulare Verhalten der transversalen magnetischen Widerstands- 
anderung fiir Feldrichtungen senkrecht zur Zylinderachse. Mittelt man 
den Leitfahigkeitstensor!’) oder den Widerstandstensor!’) iiber alle 
Raumrichtungen, so erhalt man fiir die transversale magnetische Wider- 
standsanderung eine lineare Feldabhangigkeit. Dies riithrt davon her 
(s. V 3), dass der Winkelbereich, in welchem der Widerstand quadratisch 
vom Felde abhangt, umgekehrt proportional zum Feld kleiner wird. 


Man k6énnte versuchen, damit die transversale magnetische Wider- 
standsanderung der einwertigen Metalle Cu, Ag und Au zu erklaren. Dazu 
muss die Fermiflache die Brillouinzone in der (111)-Richtung beriihren 
oder tiberlappen. Messungen des anomalen Skin-Effektes haben fiir Cu 
eine solche Fermiflache wahrscheinlich gemacht*), Nach kiirzlich er- 
folgten Messungen der transversalen magnetischen Widerstandsanderung 
von Au-Einkristallen in hohen stationéren Feldern%?) muss auch die 
Fermiflache von Au dasselbe Verhalten zeigen. Die Mittelung der Kom- 
ponenten des Widerstandstensors entspricht experimentell dem Fall, bei 
dem die Mikrokristallgrésse von der Gréssenordnung des Drahtdurch- 
messers ist. Bei unseren Drahten sind die Mikrokristalldurchmesser etwa 
0,04 mm, der der Drahtdurchmesser 0,2 mm, diese Bedingung ist also 
nicht ganz realisiert. 
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In den obenstehenden Ausfiihrungen hat man die Durchdringung der 
vier gewellten Zylinder, die die Fermiflache eines einwertigen kubisch 
flachenzentrierten Metalles bestimmen, vernachlassigt. Beriicksichtigt 
man sie, dann existiert ein endliches Raumwinkelgebiet von Magnettfeld- 
richtungen, fiir die weitere offene Bahnen existieren. Diese haben wie- 
derum eine quadratische Feldabhangigkeit der transversalen magneti- 
schen Widerstandskomponenten zur Folge), Die Mittelungen des Leit- 
fahigkeits- und des Widerstandstensors ergeben nun wegen dem end- 
lichen Raumwinkelgebiet keine lineare, sondern eine quadratische Feld- 
abhangigkeit. Die schon erwahnten Messungen von ALEKSEEVSKII und 
GatbuKov*) an Au-Einkristallen bestatigen die in V gezeigten theore- 
tischen Ergebnisse fiir Einkristalle sehr schén, weshalb sehr wahrschein- 
lich ein richtiges Mittelungsverfahren die lineare Feldabhangigkeit der 
transversalen magnetischen Widerstandsanderung erklaren wiirde. 


c) Energieflachen fiir mehrwertige Metalle: Wir versuchen die Feld- 
abhangigkeit der Widerstandsanderung der Metalle Zn, Sn und Pb zu 
interpretieren (s. Tab. 3). Die Tatsache, dass die Widerstandsanderung 
weder quadratisch vom Felde abhangt, noch sich sattigt, kann durch die 
Existenz offener Bahnen erklart werden. Diese Annahme ist kiirzlich 
durch Messung der magnetischen Widerstandsénderung von Sn- und 
Pb-Einkristallen bestatigt worden *?). Fiir diese Metalle sollte die Fermi- 
flache topologisch nicht von den unter b) besprochenen Fallen verschie- 
den sein; jedoch kann das Auftreten von zwei Sorten von Ladungs- 
tragern das Hallfeld und damit auch den Widerstand beeinflussen. Fiir 
den unter a) besprochenen Fall, wo n, = n_ gilt (nur geschlossene Bah- 
nen), hangt der Widerstand quadratisch vom Felde ab. Falls nur eine 
Sorte von Ladungstragern offene Bahnen aufweist, kann als eine Folge 
von /S(y, k,) dk, = + (Vz —V,) (S Querschnittflache der Fermiflache 
senkrecht zum Magnetfeld, V, Volumen der Brillouinzone, V; Volumen 
des von der Fermiflache und der Brillouinzone begrenzten K6rpers) wie- 
der ein Hallfeld aufgebaut werden. Die Mittelungen des Leitfahigkeits- 
und des Widerstandstensors ergeben dann die in b) diskutierten Resultate. 
Wenn andererseits bei beiden Sorten von Ladungstragern offene Bahnen 
mdoglich sind, verschwindet das Hallfeld wiederum, die Mittelungen er- 
geben eine quadratische Feldabhangigkeit fiir den Widerstand. Diese ein- 
fachen Mittelungsverfahren ergeben also auch hier nicht die beobachteten 
Feldabhangigkeiten. 

d) Ubergangsmetalle: Der Widerstand der Metalle Fe, Ni und Pt zeigt 
eine etwas weniger starke Feldabhangigkeit als der der tbrigen mehr- 
wertigen Metalle. Infolge der etwas geringeren Reinheit der von uns ver- 
wendeten Proben konnten wir mit den Messungen nicht sehr tief ins 
Hochfeldgebiet vordringen. Theoretisch erwarten wir bei den ferromagne- 
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tischen Metallen in der Hochfeldregion kein von den anderen Metallen 
prinzipiell verschiedenes Verhalten, da das innere Feld schon sehr klein 
verglichen mit dem dusseren ist. 

e) Longitudinale magnetische Widerstandsanderung : Bei allen disku- 
tierten Typen von geschlossenen und offenen Bahnen zeigt die longitu- 
dinale Komponente des Leitfahigkeits- und des Widerstandstensors eines 
Einkristalles eine Sattigung in hohen Feldern. Eine Mittelung tiber die 
Kristallorientierungen muss dann auch fiir ein polykristallines Metall 
immer eine Sattigung der longitudinalen magnetischen Widerstands- 
anderung geben. Dieses Verhalten wird sehr schén durch unsere Messun- 
gen (Fig. 5) bestatigt. Eine Ausnahme bilden Fe und Li. Bei Fe ist dies 
wahrscheinlich auf die ungeniigende Reinheit des Metalles zuriickzu- 
fiihren, eine Sattigung wird vielleicht bei noch héheren Feldern auftreten. 
Im Falle von Li hingegen befinden wir uns im Hochfeldgebiet ; die Wider- 
standsanderung erfiillt ein streng lineares Gesetz. In diesem Zusammen- 
hang ist die Tatsache erwahnenswert, dass fiir eine exakte zylindrische 
Fermiflache der longitudinale Widerstand bei Mittelung iiber den Leit- 
fahigkeitstensor linear, bei Mittelung itiber den Widerstandstensor sogar 
quadratisch vom Felde abhangt!8). Es ist jedoch unrealistisch anzu- 
nehmen, dass die Fermiflache von Li, obwohl sehr anisotrop*4), aus vier 
sich durchdringenden exakten Zylindern bestehen soll. Man kénnte viel- 
leicht folgende Erklarung geben: Nehmen wir der Einfachheit halber an, 
die Feldabhangigkeit der longitudinalen Widerstandsanderung sei durch 
folgenden Ausdruck gegeben: « (w t)?/(1 + B (w T)?). Esist denkbar, dass 
die Konstante 6 wegen der Fermiflachenstruktur oder wegen des Mit- 
telungsverfahrens viel kleiner als 1 ist. Deshalb werden Anzeichen einer 
Sattigung erst bei hoheren Werten von w t bemerkbar. 

Die Sattigungswerte der gemessenen Metalle schwanken zwischen den 
Werten 0,3 und 4. Dies kann sehr gut mit Hilfe der Anisotropie der 
Energieflachen erklart werden. So ergeben zum Beispiel Rechnungen an 
Fermiflachen, die aus einzelnen Rotationsellipsoidstiicken zusammen- 
gesetzt sind, einen asymptotischen Wert der longitudinalen magnetischen 
Widerstandsanderung von AR/R, ~ 18). 

Zusammenfassend kann man sagen, dass die Berechnung der magne- 
tischen Widerstandsanderung eines polykristallinen Metalles noch nicht 
durchfiihrbar ist, selbst wenn man das Verhalten eines Einkristalles 
genau kennt. Andererseits scheint es aber nur noch an diesem schwierigen 
Mittelungsverfahren zu liegen, dass man heute die experimentellen Re- 
sultate noch nicht eindeutig interpretieren kann. 


4. Schlussbemerkungen. Wir haben versucht, allein auf Grund des topo- 
logischen Verhaltens der Fermiflache unsere Resultate von Messungen 
der magnetischen Widerstandsanderung polykristalliner Metalle in hohen 
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Feldern zu eiklaren. Dies ist fiir die longitudinale und auch fiir einige 
Falle der transversalen Widerstandsanderung gegliickt. Fiir die rest- 
lichen Metalle wissen wir wenigstens, dass die Voraussetzungen zur Er- 
klarung der Effekte im wesentlichen die richtigen sein miissen, obschon 
die Rechnung, das Mittelungsverfahren, bis heute noch undurchfiihrbar 
erscheint. 

Falls diese Interpretation unserer Resultate zutrifft, hat man folgende 
bemerkenswerte Tatsachen anzunehmen: Bei den drei einwertigen Me- 
tallen Cu, Ag und Au beriihrt die Fermiflache die Brillouinzone. Dies 
widerspricht den bisherigen Vorstellungen teilweise*4). Andererseits be- 
statigen weitere experimentelle Daten diesen Sachverhalt*)32), Die Fer- 
miflachen der mehrwertigen Metalle Zn, Sn und Pb haben solche Struk- 
turen, dass offene Bahnen fiir gewisse Magnetfeldrichtungen méglich 
sind. Fiir Sn und Pb kommt man mit anderen Messungen zum gleichen 
Schluss*3), hingegen ergibt eine, aus de-Haas-van-Alphen-Effekt-Daten 
konstruierte Fermiflache von Pb, keine offenen Bahnen**). Bei Al und 
In schliesslich ist das Auftreten offener Bahnen nicht anzunehmen; dies 
ist vor allem bei Alin guter Ubereinstimmung mit verschiedenen anderen 
Effekten ’8). 

Unsere Ausfiihrungen tiber die Magnetfeldabhangigkeit des elektri- 
schen Widerstandes in hohen Feldern kénnen auch iibertragen werden 
auf den Fall der thermischen magnetischen Widerstandsanderung. Leider 
liegen nur wenige experimentelle Resultate vor, jedoch zeigen die bis- 
herigen Messungen an Zn, Pb, Tl, Sn und Ga**) eine sehr schéne Uber- 
einstimmung des Feldverhaltens des thermischen Widerstandes mit un- 
seren Resultaten des elektrischen Widerstandes. Insbesondere zeigen 
auch die longitudinalen Messungen alle eine Sattigung in hohen Feldern. 
Schliesslich sei noch eine Arbeit iiber die thermische magnetische Wider- 
standsanderung an Zn-Einkristallen erwahnt®’). In Ubereinstimmung 
mit unseren Befunden macht auch diese Arbeit die Existenz von offenen 
Bahnen fiir die Fermiflache dieses Metalles deutlich. 
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Summary. The magnetic dipole resonance method is applied to excited levels 
of Cd, Zn, Cd I! and Zn II, in an atomic beam. The levels can be excited either by 
an optical method or by electron impact. 

The following quantities have been determined: 

Atomic Cd: 5°P, state 
a) ratio of Landé g factors for even and odd isotopes 
b) hyperfine structure constant of Cd1!™4, Cd18 
c) lifetime 
d) polarization percentage versus electron energy 
61D, state: lifetime 
48F, state: lifetime 
Atomic Zn: 4° P, state 
polarization percentage versus electron energy 
51D, state: lifetime 
Cd II: 4 d® 5 s* 2D;,. state and 
Zils a> 415" 2D. state: 
a) lifetime 
b) polarization percentage 

This seems to be the first time that magnetic dipole resonance of nonmetastable 
excited states of free ions has been observed. 

In addition, this work leads to some general considerations concerning the pos- 
sibility of applying the magnetic dipole resonance method to atomic beams. 


Introduction 


Le travail présenté consiste 4 appliquer la résonance magnétique a 
l’étude des propriétés des niveaux atomiques et ioniques de cadmium et 
de zinc. D’autres atomes ont été étudiés par des méthodes analogues: 


He [1 — 4], Na [5 — 9], Cs [10 — 12], Rb (13,14). 


Il nous semble que c’est la premiére fois que l’on observe la résonance 
magnétique sur des niveaux excités non métastables dions libres. 
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Le cadmium et le zinc font partie de la seconde colonne du tableau 
périodique des éléments, leur nombre atomique et leur masse étant: 


pour le cadmium Z = 48, A = 112,41 
pour le zinc Z= 30, A= 65,4 


L’abondance naturelle d’isotopes stables est pour le cadmium, environ 
75°% disotopes pairs, sans spin nucléaire, et environ 25% d’isotopes im- 
pairs, de spin nucléaire J = 1/2; pour le zinc, environ 96% d’isotopes 
pairs, sans spin, et 4°% d’isotopes impairs de spin [ = 5/2. 

Les figures 1 et 2 donnent le schéma des niveaux d’énergie et des transi- 
tions optique de ces deux éléments. 


tae ee) 
Eiht; 9D, 3B Pe ee TE) 'R 0, 


Fig. 1 
Niveaux d’énergie et transitions du cadmium 


je J 3 ES) 
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lenges, A 
Niveaux d’énergie et transitions du Zinc 
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I. Principe de la méthode 


L’étude des propriétés atomiques nécessite des atomes A l’état libre, 
afin de réduire au minimum les interactions qui pourraient affecter les 
grandeurs mesurées. Dans ce but, on étudie les atomes sous forme de jet 
ou les interactions n’existent pratiquement pas. 

L’excitation des niveaux atomiques peut se faire de deux manieéres: 

1. Excitation optique 

Par absorption de leur raie de résonance, on porte les atomes dans leur 
premier niveau excité (transition 1S, — ?P,, pour les atomes étudiés). 

2. Excitation par chocs électroniques 

La diffusion inélastique d’électrons par les atomes s’accompagne d’é- 
mission de lumiére. Tout le spectre de l’atome peut étre obtenu en faisant 
varier l’énergie des électrons. 

Le deuxiéme mode d’excitation est plus général puisqu’il permet d’at- 
teindre tous les niveaux atomiques. Le premier, quoique ne permettant 
d’atteindre que le premier niveau excité (?P,), donne une plus grande 
précision, la lumiére émise par les atomes étant plus intense dans le cas 
de l’excitation optique. C’est pour ces raisons que nous avons utilisé les 
deux modes sur le Cd, ot: l’étude de l'état 53P, permettait d’obtenir plu- 
sieurs renseignements. 


7. Excitation optique 


Lorsqu’on éclaire un atome avec sa raie de résonance polarisée, les 
sous-niveaux magnétiques de ]’état excité seront peuplés de maniére ani- 
sotrope. La lumiére reémise par l’atome sera donc, aussi, polarisée. 
L’excitation (et la reémission) en lumiére z (polarisée linéairement) cor- 
respond a la transition Am = 0, l’excitation (et la reémission) en lumiére o 
(polarisée circulairement) — a la transition Am = + 1. 

Un champ magnétique H, constant, détermine la direction de quantifi- 
cation. D’aprés le principe de stabilité spectroscopique de HEISENBERG, 
en l’absence de champ magnétique (H = 0), c’est le vecteur électrique 
de l’onde électromagnétique qui détermine la direction de quantification. 

Le caractére de polarisation ne sera pas modifié entre la lumiére ab- 
sorbée et la lumiére reémise, aussi longtemps que l’atome dans son état 
excité ne subit pas de perturbation. Toute perturbation tendant a éga- 
liser les populations des sous-niveaux magnétiques du niveau excité, 
entraine une variation de la polarisation de la lumiére reémise. 

En particulier, un champ magnétique de haute fréquence — perpendi- 
culaire au champ H,, et dont la fréquence est reliée au champ magné- 
tique constant par la relation 


AE 
Ghee ae Vid 
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(y rapport gyromagnétique de l’état excité) — provoque des transitions 
entre les sous-niveaux magnétiques adjacents, ayant pour résultat une 
égalisation des populations de ces sous-niveaux, donc une dépolarisation 
de la lumiére reémise. 

On obtient les courbes de résonance magnétique, en portant la varia- 
tion du taux de polarisation de la lumiére reémise en fonction de la fré- 
quence du champ de haute fréquence (ou en fonction du champ Ho, a 
cause de la relation w = y H)). 


2. Excitation par chocs électroniques 


SKINNER et APPLEYARD#5) ont observé que la lumiére émise par des 
atomes excités par chocs électroniques était polarisée. Le taux de pola- 
risation varie en fonction de l’angle 6 entre la direction du faisceau d’élec- 
trons incidents et la direction d’observation. Il est maximum pour 
0 = 90°. 

Des tentatives d’interprétation théorique ont été faites par BETHE?®) 
et par OPPENHEIMER!”). Le point de départ des considérations de BETHE 
est la formule de diffusion de Born. Selon cette formule, la probabilité 
d’excitation du niveau atomique d’indice m est donnée par: 


5 Ba ee Votes 

F (p—p’)= — / Tatig >) 6" ee Pe 

: J 

ou u,, Uy sont, respectivement, la fonction propre de l'état excité , et de 
Vétat initial 
P, p’ — respectivement la quantité de mouvement de l’électron incident, 
avant et apres le choc 
r,; — coordonnées spatiales du j-iéme électron atomique. L’intégration 
s’effectue sur l’espace de configuration des électrons atomiques. 

Des considérations d’invariance de l’intégrale, lorsqu’on fait tourner 
le systéme de coordonnées d’un angle y autour de l’axe p — p’, — ce qui 
revient a multiplier les fonctions propres, w,, et u», par e’”"” respectivement 
par e’”?, — on tire m)— m= 0. On conclut a un peuplement anisotrope 
des sous-niveaux magnétiques de l'état excité, d’ot il résulte une polari- 
sation de la lumiére émise. 

BETHE considére deux cas limites: 

1. l’énergie de l’électron incident est prés du seuil d’excitation du ni- 
veaux atomique, p’ ~ 0; p—p’ garde la direction de p, qui joue le 
role d’axe de quantification. La polarisation de la lumiére sera linéaire, 
paralléle a p. 

2. pour les électrons de grandes énergies, pratiquement peu déviés, 


Pp’ © p; alors p — p’ est perpendiculaire a p. La polarisation de la lu- 
mieére sera linéaire, perpendiculaire a Dp. 
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Pour expliquer la polarisation inverse des raies d’intercombinaison 
entre les systémes triplet et singulet BETHE et OPPENHEIMER ont fait 
remarquer qu'il fallait tenir compte de l’échange de spin entre l’électron 
incident et l’électron atomique. 

En fait, les résultats de SKINNER et APPLEYARD (loc. cit.) ne vérifient 
que partiellement les considérations ci-dessus. Il semble qu’elles ne puis- 
sent donner qu’une explication qualitative du phénoméne puisque, d’une 
part, approximation de Born, qui en est la base, est valable surtout 
aux grandes énergies, et, d’autre part, elles négligent d’autres interactions 
possibles. 

Toutefois, le fait important pour le présent travail est que le peuple- 
ment anisotrope des sous-niveaux magnétiques permet, comme dans le 
cas de l’excitation optique, leur étude par la résonance magnétique. 


3. Grandeurs physiques mesurables 
a) facteur de Landé 
Le facteur de Landé g est relié a la valeur de champ magnétique cons- 
tant a la résonance par la relation: 


2rv=o= y Hy= g leh 
b) structure hyperfine 
En présence d’un spin nucléaire 1/2, le niveau 5 *P, du Cd se sépare 
en deux niveaux hyperfins F = 3/2, F = 1/2. 
En présence d’un champ magnétique H, l’hamiltonien est donné par: 


Sa — g, °° mH + A (m;m) 


h 
ou gy — facteur de Landé du niveau électronique (g; = 3/2 
my, m, — respectivement, nombre quantique magnétique électronique et nu- 
cléaire 
iV — magnéton de Bohr 
A - constante de structure hyperfine 


en négligeant le terme qui représente l’interaction du champ magnétique 
avec le moment nucléaire (environ 1800 fois plus petit). 

Pour déterminer A écrivons l’énergie des sousniveaux magnétiques m,. 
Les nombres quantiques magnétiques m, et m, se combinent de la fagon 
suivante, pour donner le nombre quantique magnétique m;, (bon nombre 
quantique) : 
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A ces nombres m,, correspondent les énergies suivantes (pour les calculs 
voir Annexe I): 


Ig; 


<= 3/2 PCH aA (1) 
t 


m,= 3/2 ; 


Mp = — 3/2 —= pre 4A (4) 


(voir fig. 3). | 
La différence d’énergie entre les sous-niveaux m,; = 3/2 et mp = 1/2 
sera donnée par la différence des termes (1) et (2); entre mp = — 3/2 et 


g Energie en kMhz 


7500 2000 ~+©«2500+~—~3000 


Fig. 3 
Niveaux Zeeman hyperfins du Cd 


mM, = — 1/2 par la différence des termes (3) et (4). Cette différence d’é- 
nergie correspond a la fréquence de résonance d’aprés AE = h v. 

Travaillant 4 fréquence constante et 4 champ magnétique variable, 
explicitons le champ magnétique H en fonction de la fréquence y et de 
la constante de structure hyperfine A. 


3 
se ft, ee (5 4-»] 
Transition m,= 3/2>m,= 1/2: 3/2" H 5 a Ss = 
=, 
3 
yp (pAty 
mM, = — 1/2 > Mp = — 3/2: 3/258 H"— ey 
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A partir du rapport H’/H”’ = rapport des courants magnétisants I’/I"’, 
on peut déterminer directement la valeur de 4. 


Avec eel Li 
Bere VT 


i= 3 (S54 VE +) 


Seule la solution avec le signe + a un sens physique. 


c) durée de vie 

La méthode est due 4 KasTLER!8) et BrossEL!) BRossEL a montré?) 
que la largeur des courbes de résonance est fonction, simultanément, de 
la durée de vie de l’état excité et de la puissance du champ de haute fré- 
quence appliqué. Pour |’état 3P, on a la relation: 


(Am) = [1 + 5,8 (y A, T,)?) 


2 
e 


ou. Aw — largeur de la courbe de résonance 4 la demi-hauteur 
T,.— durée de vie de l’état excité 
H, — amplitude du champ de haute fréquence 


(Aw)? en fonction de (y H,T,)? donne une droite. L’extrapolation vers la 
valeur H, > 0 donne la durée de vie 7,, a partir du terme 2/T,, largeur 
naturelle de la raie. 

Pour les autres états excités, la relation (4m)? en fonction de (y H,T,)? 
n’est pas connue, mais la largeur de la raie pour H, > 0 étant toujours 
2/T,, on pourra déterminer 7,. 

La méthode de détermination des durées de vie a partir des demi- 
largeurs n’est pas toujours applicable lors de l’excitation électronique, 
vu la faible intensité des signaux émis par certains niveaux. Dans ce cas, 
la hauteur des résonances peut étre mesurée de maniére plus précise que 
les demi-largeurs. A partir des hauteurs de résonance on peut déterminer 
le facteur y H,T, de l'état étudié. La comparaison du facteur y H,T,, 
du niveau étudié et du niveau ?P,, donnera alors la valeur relative des 
durées de vie. La méthode est exposée dans |’Annexe IT. 


II. Description du dispositif 

Le dispositif (fig. 4) comporte: 

a) Un tube en pyrex (fig. 5), de 5 cm de diamétre, d’une longueur d’en- 
viron 30 cm; l’une des extrémités se terminant par un tube capillaire de 
0,4 cm de diamétre intérieur, et de 5 cm de longueur, suivi d’un petit 
récipient sphérique de 1,5 cm de diamétre, rempli de métal a évaporer, 
servant de source au jet atomique. 
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Le récipient et le tube capillaire (fig. 5A) sont placés dans un four ex- 
térieur (fig. 5B), formé d’un tube de silice de 2 cm de diamétre intérieur. 
L’enroulement de chauffage est reparti de fagon que la température du 
canal soit légérement supérieure a celle du four, pour éviter de boucher 


Fig. 4 
Photographie du dispositif 


Délection 


Fig. 5 
Schéma du dispositif 


A source et canal (excitation optique) 
B four 

C 3 thermocouples 

D diaphragmes 

FE endroit d’observation 

F 5 rodages et disques plans 

G tubes de pompage 

H{ source (excitation électronique) 
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_ le canal. Trois thermocouples (fig. 5C) en contact avec la paroi extérieure 


du verre permettent de connaitre la répartition des températures. 

Le bobinage du four est recouvert d’une couche d’amiante, pour di- 
minuer les pertes de chaleur par rayonnement. 

Le four est alimenté par une batterie de 32 V, 1200 Amp-h, ce qui 
assure une bonne stabilité de fonctionnement. Les températures de 
travail variaient entre 230°C et 300°C. 

Le jet atomique sortant du canal est délimité par une série de dia- 


_ phragmes (fig. 5D), d’ouverture circulaire, allant de 4 4 7 mm. Les deux 
_ diaphragmes voisins de la région d’observation, sont en verre noir, afin 
_ de diminuer la lumiére parasite. 


Le diameétre du jet ainsi délimité est 5 mm 4 l’endroit d’observation 
(fig. 5E). La distance entre l’extrémité du canal et l’endroit d’observa- 
tion est de 16 cm. 

Le tube comporte 5 rodages (fig. 5F): un devant, et 4 rapportés laté- 
ralement sur le tube, fermés par 5 disques plans en silice fondue. Les 
4 disques latéraux, disposés 4 angles droits les uns par rapport aux 


- autres, servent, deux a deux, a l’irradiation et a la détection. Le cinquiéme 
_ disque permet la détection en avant du tube. 


Le tube est placé horizontalement. Deux canaux verticaux (fig. 5G) 
servent a l’évacuation du tube. 

b) Un groupe de pompage, Balzers LAB 250, comprenant une pompe 
préliminaire DUO 25, et une pompe a diffusion d’huile DIFF 250. Le 
vide limite est de l’ordre de 5-10-* mm Hg. 

On mesure le vide a l’aide d’une jauge du type Penning, placée loin 
du jet atomique afin que son champ magnétique soit négligeable a l’en- 
droit d’observation. On ne connait donc que l’ordre de grandeur du vide 
a cet endroit. 

c) Deux paires de bobines de Helmholtz: Vune — créant un champ hori- 
zontal, paralléle 4 la composante horizontale du champ terrestre — de 
caractéristiques suivantes: 

rayon moyen 205,6 mm, 

nombre de tours 364, 

diamétre du fil de cuivre 2 mm, 

résistance de deux bobines en série 2,6 Q, 

champ magnétique pour 1 Amp. 7,939 + 0,008 gauss, 
l’autre, produisant un champ vertical, de caractéristiques 

rayon moyen 253,75 mm, 

nombre de tours 40, 

diamétre du fil de cuivre 1 mm, 

résistance de deux bobines en série 1,45 Q, 

champ magnétique pour 1 Amp. 0,707 + 0,004 gauss. 


13. H.P.A. 33, 3 (1960) 
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Une telle disposition permet de compenser le champ terrestre. L’un ou 
l'autre des champs peut servir de champ de résonance. 

L’alimentation en courant provient des batteries d’accumulateurs de 
12 V ou de 36 V, 300 A-h. 

La mesure du courant dans les bobines se fait 4 l’aide d’un pont AOIP 
permettant une précision de 10~4. 


d) Deux lampes spectrales Osram, alimentées en courant alternatif | 


(1,3 A, pour retrécir la raie de résonance, le courant de fonctionnement 
normal étant 1,5 A), suivies d’une optique: lentilles en cilice fondue 
(Herasil I), focalisant l’image des lampes sur le jet atomique, et les po- 
lariseurs du type Foucault, de 8° d’ouverture, permettant l’excitation du 
niveau *P, en lumiére polarisée. 

Les lampes peuvent étre placées soit verticalement, soit horizontale- 
ment, de part et d’autre du tube, selon qu’on travaille en champ magné- 
tique horizontal ou vertical. 

e) Un systéme de détection: deux tubes photomultiplicateurs RCA 1P21, 
précédés d’une optique (lentilles en Herasil I), focalisant sur leur photo- 
cathode la lumiére reémise par le jet. L’un des tubes détecte la lumiére 
émise horizontalement en avant du tube (perpendiculairement au champ 
magnétique), l’autre celle émise parallélement au champ magnétique 
(lumiére o), soit horizontalement, soit verticalement, selon qu’on travaille 
en champ horizontal ou vertical. 

Les tubes sont protégés de l’influence du champ magnétique par des 
capuchons antimagnétiques de la Perfection Mica Co. 

Les tubes sont alimentés par une tension stabilisée 4 10-4 en tension, 
leur tension de travail pouvant varier de 500 V a 900 V. Ils sont montés 
en opposition, pour compenser les fluctuations du signal. La différence 
des courants des photomultiplicateurs est lue par un galvanométre, d’une 
sensibilité 2,2-10-4A/mm/m, d’une période de 12 secondes. Les dévia- 
tions sont enregistrées par un enregistreur SEFRAM. 

f) Un oscillateur a quartz, de fréquence fixe de 3,010 Mc/sec, de 3 watts, 
alimentant une paire de bobines placées sur le tube, créant le champ de 
haute fréquence a l’endroit d’observation. 

Les mesures relatives d’amplitudes du champ de haute fréquence se 
font a l’aide d’un millivoltmétre haute fréquence Philips. 

Pour la mesure de structure hyperfine, un oscillateur a circuit accordé 
de 80,84 Mc/sec. 

Les modifications du dispositif pour l’excitation par chocs électro- 
niques sont les suivantes: 


a) Le tube a électrons remplace les lampes spectrales. 
D’aprés des mesures antérieures (SKINNER et APPLEYARD, loc. cit.), le 
taux de polarisation est optimum pour les énergies d’électrons proches 
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du seuil d’excitation (de l’ordre de quelques électrons-volts 4 une ving- 
taine d’électrons-volts). Il est donc nécessaire de travailler avec des élec- 
trons mous et une optique électronique adaptée. 

» La figure 6 donne un schéma du tube électronique. I] comporte: une 
cathode et cing électrodes en molybdéne. 


Détection 


Jet 


; Ce =~ 
y SS ps 
MA ST hu tie 
Ge iff x Be Ny 
re Op c! 
Détection 
Fig. 6 
Disposition du tube électronique 
Cc = cathode 
E = écran 
Gy = griJle d’extraction 
Gy, G; = grilles definissant l’énergie des électrons 
A = anode 


La cathode C, a chauffage indirect, est constituée par un tube de PtIr, 
de 2 mm de diamétre et 15 mm de longueur, enroulé sur un support de 
dégussite, dans lequel passe le filament de chauffage en tungsténe. La 
couche émissive est constituée par un mélange de BaO et SrO, appliqués 
en couches successives, activées progressivement pendant une heure et 
demie (EspE et KNori?*). La couche émissive s’empoisonne au contact 
des molécules d’air, et on doit la refaire aprés chaque rentrée d’air dans 
le dispositif. ; 

La forme de deux premiéres électrodes a été déterminée a partir d’un 
travail de PreRcE”°), Elles ont pour but de former un faisceau paralléle 
d’électrons mous. 

La premiére électrode (fig. 6E) est au potentiel de la cathode. La deu- 
xiéme (fig. 6 G,) comporte une grille en fils de PtIr, d’un diamétre de 
0,05 mm et espacés de 1 mm. Elle sert de grille d’extraction ou d’accélé- 
ration, son potentiel variant de 2 4 50 V. Eile est distante de 1,5 mm de 
la cathode. 

Les électrodes G, et G3 sont des plaques circulaires planes, prolongées 
par des parois cylindriques, dans le double but de capter les électrons 
vagabonds qui chargeraient les parois du tube de verre, et d’éliminer la 
lumiére émise par la cathode. Les faces planes de ces électrodes ont été 
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recouvertes de noir de platine, par dépét électrolytique, pour diminuer 
les reflexions de la lumiére venant de la cathode. 

L’électrode G, comporte une ouverture rectangulaire de dimensions: 
15 x 7 mm qui focalise les électrons lorsque le potentiel de G, est supé- 
rieur a celui de G,; G3; — une grille analogue a celle de G,. 

Les deux électrodes distantes de 7 mm sont portées au méme potentiel. 
C’est dans l’espace sans champ entre les deux qu’a lieu l’excitation du jet 
atomique. 

L’anode (fig. 6A) est collectrice d’électrons. Sa forme a pour but d’évi- 
ter la réémission d’électrons secondaires lorsque l’énergie des électrons 
primaires est élevée. La plupart des mesures ont été faites avec l’anode 
au méme potentiel que G, et Gs. 

Les électrodes sont fixées a cing tiges de tungsténe, servant d’amenées 
de courant. Le tout est placé dans un tube de verre, fermé a une extré- 
mité sur les traversées de tungsténe, et pourvu a l’autre extrémité d’un 
rodage plan s’adaptant a celui du dispositif. L’anode est fixée a une 
traversée analogue, dans un tube de verre s’adaptant au rodage en face 
du précédent. 

Le chauffage du filament se fait 4 partir d’une batterie de 6 Volts. 
L’alimentation en tension des électrodes est fournie par des batteries de 
400 Amp-h. 

La figure 7 donne le schéma des connexions. 


Fig. 7 
Schéma des connexions du tube électronique 
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b) La source du jet atomique utilisée lors de l’excitation optique ne 
donnant pas une intensité de jet suffisante, nous avons placé dans le 
dispositif une source plus rapprochée. (Pour les considérations sur ]’in- 
tensité du jet, voir chap. III et 1). Elle consiste en un récipient de pyrex 
(fig. 5 H), de 3 cm de long et 1. cm de diamétre intérieur, terminé par un 
canal de 1 cm de longueur et 0,25 cm de diamétre. L’enroulement de 
chauffage, en nichrome, est bobiné en couche simple sur le récipient, 
et en couche double sur le canal, la seconde couche étant bobinée en 
sens inverse de la premiére. Ainsi, le canal est plus chaud que le four, et 
on supprime, du méme coup, le champ magnétique créé par l’enroulement 
de chauffage. Le tout est recouvert d’un mélange de silicate de soude et 
de talc, formant, aprés chauffage, un ciment isolant thermique. Aprés 
dégazage pendant un jour, le four recouvert du ciment a pu étre placé a 
Vintérieur du dispositif, sans modifier le vide final par dégagement des 
gaz occlus. 

Le four est alimenté par une batterie de 32 V et 1200 Amp-h. Le courant 
prend des valeurs entre 300 et 500 mA, correspondant a une variation de 
températures de 230° a 370°C. 

L’extrémité du canal se trouve a 4,5 cm de l’endroit d’excitation ; deux 
diaphragmes de verre définissent un jet de 5 mm de diamétre. Un anneau 
de teflon maintient en place le deuxiéme diaphragme, et empéche la dif- 
fusion latérale d’atomes du jet. 

c) La détection s’effectue perpendiculairement au jet d’électrons (paral- 
léle au champ magnétique) a l’aide de deux photomultiplicateurs. Le 
caractére de polarisation est différencié par deux polariseurs, dont les 
axes sont, respectivement, paralléle et perpendiculaire au champ magné- 
tique. La transmission des prismes de Foucault étant trop faible, on 
utilise des feuilles polarisantes de Kasemann. 

d) Les durées de vie plus courtes des états excités supérieurs nécessitent 
un champ de haute fréquence plus intense. Un amplificateur placé a la 
suite de l’oscillateur fournit la puissance désirée. 


III. Etudes préliminaires 


7. Intensité du jet atomique 


L’intensité d’un jet atomique (nombre d’atomes par seconde), prove- 
nant d’une source suivie d’un canal, est donnée par l’expression (RAM- 


Beaver’): 


A.A 8 7 Hes 
2 i Sa EN (- a ) 
Pe ATS. TO L2VMT 3 1 can, A 
ou ?p — pression dans la source en mm de Hg 


A,, Aq — Vouverture de la source et la section du jet a l’endroit de détection, 


en cm? 
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vy — rayon du canal 
l — longueur du canal i 
ly — distance A,— Ag, en cm 

V — distance entre l’ouverture du canal et Aq 

I — température en °K : 

M — masse atomique de l’élement 

A — libre parcours moyen dans le tube 


Dans notre dispositif (voir fig. 5), les dimensions sont: 

lors de l’excitation optique: 

A, =2/25 cm?, A, = 2/16 cm’, y = 0,2 cm, 1 = 5 cm, Jy = 21 cm 

t — V6xem, 

lors de l’excitation électronique: 

Ay = 4-7-10-? em? =A = 120-10 cm, y= 0,125 tc ty =, ae 
l= Cie 

Le terme exp (— /’/A) représentant la diffusion a l’intérieur du tube, 
est ici négligeable, vu le grand libre parcours moyen dans le tube. 

Pour fixer le débit maximum du jet, il faut se rappeler que le régime 
d’écoulement change, lorsque le libre parcours moyen des atomes a 
lintérieur de la source devient plus petit que les dimensions de l’ouver- 
ture de cette source (diamétre pour une ouverture circulaire, largeur 
pour une fente): A << 27. Le jet atomique se transforme alors en un 
écoulement hydrodynamique. Cette condition détermine la pression 
maximum 4a l’intérieur de la source, donc la température maximum. 

La température de la source peut, par conséquent, varier entre les 
limites suivantes: d’une part le minimum d’intensité du jet atomique 
détectable, d’autre part le maximum donné par la condition ci-dessus. 

Dans notre dispositif ces limites correspondent a des pressions allant 
de 10-? 4 10"! mm de Hg (DusHMAN®)) a l’intérieur de la source, et aux 
débits, 4l’endroit d’observation, respectivement de 3-10! 43-1018 atomes/ 
sec pour la source éloignée, et 1013 4 101° atomes/sec pour la source rap- 
prochée. Les densités correspondantes a ces débits sont, dans le premier 
cas, de 5-10’ atomes/cm® a4 5-10° atomes/cm?, dans le second cas de 
2-10° atomes/cm? a 2:10" atomes/cm. Ceci montre que le phénoméne 
de diffusion multiple observé ailleurs (GuiocHon, BLAMonT, BRossEL”’) 
ne doit pas apparaitre ici. 

Comparé a ces grandeurs, le nombre de molécules d’air pour une pres- 
sion de 10~* mm de Hg, est de 4-10" molécules/cm’. 


2. Effet des molécules d’ air 


Les chiffres indiqués au paragraphe précédent montrent que les den- 
sités de molécules d’air et d’atomes du jet sont comparables. Dans le cas 
dexcitation par chocs électroniques, il faut donc s’attendre, a partir 
d’une certaine énergie d’électrons, A une émission, due a l’excitation des 
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molécules d’air. Nous avons effectivement observé une émission lors- 
qu'il n’y avait pas de jet. En localisant, a l’aide de filtres, les longueur 
d’onde émises, on voit qu’elles coincident avec des bandes d’émission de 
molécules d’azote, situées entre 3500 A et 4600 A, observées par d’autres 
auteurs (BERNARD*)). I] semble que l’on ne puisse pas l’attribuer 4 de 
la fluorescence du verre sous l’effet d’impact électronique, la courbe de 
Yintensité lumineuse en fonction de l’énergie d’électrons présentant un 
maximum marqué, caractéristique des fonctions d’excitation des niveaux 
atomiques et moléculaires. 

L’effet est montré figure 8. I] limite les possibilités d’abservation sur 
le jet dans cette bande spectrale. Nous n’avons pas observé d’émission 
analogue dans d’autres domaines spectraux. 


Unités arbitraires 


10 20 30 40 50 60 70 80 SUmney. 


Fig. 8 
Emission spectrale des molécules de l’air 


I = Bande de 3000 a 4000 A (filtres: UG5 + CuSO,) 
II = Bande de 4000 a 4600 A (filtres: 2B +34 A (Kodak) + CuSO,) 


3. Charge d espace 


Larcué”5) a mesuré les fonctions d’excitation de plusieurs niveaux 
atomiques et ioniques du cadmium et du zinc. En comparant a ces résul- 
tats les seuils et les maxima des fonctions d’excitation que nous avons 
observés, nous avons constaté un décalage de l’énergie des électrons allant 
de 5 a 10 Volts environ, variable avec le courant et la tension électro- 
niques (voir fig. 9). De pareils décalages, pouvant aller jusqu’a 30 Volts 
ont été observés par d’autres (MiLatz**)). Ils sont généralement attri- 
bués a l’influence de la charge d’espace sur l’énergie des électrons a l’en- 
droit d’observation. Pour compenser la charge d’espace, LARCHE (loc. cit.), 
A la suite de HANLE et SCHAFFERNICHT”’) a utilisé la méthode dite des 
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champs doubles (Doppelfeldmethode). Elle consiste a porter la premiére 
grille 4 un potentiel élevé entrainant une forte ionisation des atomes. 
Les ions diffusent vers la région sans champ oui ils compensent la charge 
d’espace électronique. La densité d’atomes dans leur cellule étant 500 4 


fontion d excitation 
unités arbitraires 


CT TE TELS I PTO IED AD PATE 


Fig. 9 
Effet de la charge d’espace: déplacement du maximum de la fonction d’excitation 
I: 40 pA 
II: 150 wA 
Til: 250 wA 
Raie 5086 A du cadmium 


1000 fois supérieure a celle dans notre jet, la méthode ne semble pas ap- 
plicable chez nous. Nous avons utilisé les résultats de LARCHE pour 
étalonner l’énergie des électrons. 


4, Filtres 


Lors de l’excitation par chocs électroniques, plusieurs raies pouvant 
étre excitées simultanément, il est nécessaire de les isoler. Pour séparer 
les différentes régions spectrales, nous avons utilisé un certain nombre 
de filtres optiques. 

Le filtre Schott UG5 permet d’isoler l’ultraviolet jusqu’a 4000 A, en 
supprimant le visible jusqu’a 6500 A. 
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Les solutions aqueuses de CuSO, et NiSO, absorbent dans le rouge a 
partir de 6000 A. Ces filtres sont importants A cause de la forte émission 
de la cathode dans cette région. Lors de l’observation dans ce domaine 
spectral, il est nécessaire d’utiliser des filtres interférentiels. 

Les filtres utilisés pour isoler des raies particuliéres sont décrits dans 
les résultats. 

Les tables LANDOLT-BORNSTEIN**) fournissent une liste trés complete 
de filtres. 

IV. Résultats 
Les grandeurs mesurées directement sont le courant magnétisant 
dans les bobines de Helmholtz, et les déviations du galvanométre, pro- 
portionnelles a la variation du taux de polarisation de la lumiére réémise. 
Les courbes de résonance sont relevées point par point. 


1. Cadmium atomique 
A. Excitation optique de I état 
5%P,, a l’aide de la raie d’intercombinaison 3261 A (51S, — 53P,) 

a) Rapport des facteurs de Landé de l'état 5°P,, isotopes pairs et 
impairs. 

Le rapport des facteurs de Landé, g(J = 1)pai; 2 g(F = 3/2)impairs, 
étant égal a l’inverse du rapport des courants a la résonance, la mesure 
de ces courants: 180,4 + 0,2 mA pour les isotopes pairs, et 270,25 + 
0,5 mA pour le niveau F = 3/2 d’isotopes impairs (7,939 + 0,008 gauss 
par 1 Ampére), donne le rapport 


g = Var __ 1 498 + 0,0045 
g(F= S12) pain i a es 


Dans la limite de précision de nos mesures, l’atome ne s’écarte donc pas 
du modéle de Russell-Saunders donnant g,,;, = 1,5; g(f = 5) Zeal 
b) Détermination de la constante de structure hyperfine de l'état 5°P,. 


Les isotopes impairs du Cd sont: 
111Cq, d’abondance naturelle 12,75°%, spin nucléaire 1/2, moment magné- 


tique uw = — 0,5922 magnéton nucléaire. 
113Cqd, d’abondance naturelle 12,26%, spin nucléaire 1/2, moment magné- 
tique « = — 0,6195 magnéton nucléaire. 


Au chapitre 1 et 3b, nous avons établi une expression donnant la 
constante de structure hyperfine A, en fonction de la fréquence de réso- 
nance et du rapport des courants a la résonance. 

Le champ magnétique, d’environ 60 gauss, que nos bobines pouvaient 
produire sans dissipation thermique excessive, permet déja une séparation 
des deux résonances dues aux transitions: 


Mp = 3/2 > m,=Aj2; eto mp= — 1/2 Sie — Di) 2. 
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Le calcul montre que dans ces conditions, les résonances de deux 
isotopes, de moments magnétiques légérement différents, ne sont pas 
résolues. En effet, les courants correspondants 4 une méme résonance de 
deux isotopes impairs ne différent que de 0,3°%/g). On obtient ainsi une 
valeur moyenne de la structure hyperfine. 

A la fréquence de 80,84 Mc/sec correspondent les courants a la ré- 
sonance 

I,( °3/2> 1/2)=7,284 4 
I, (— 1/2 > — 3/2) = 7,195 A 


mesurés a 19/9). (1 Ampére > 7,939 + 0,008 gauss). 
On en tire 
A = 4360 + 90 Mc/sec 


Les mesures antérieures (spectroscopiques) de structure hyperfine, 
faites dans les années 1927 et 1931, donnent: 


3/2 A = 0,206 cm-! = 6180 Mc/sec (A. SCHRAMMEN?®)) 
et = '0,221,.cm-! =.6610,Mc/sec (H.ScHULER et J. E. Keyston®)) 
(notre valeur 3/2 A = 6530 + 135 Mc/sec). 


c) Détermination de la durée de vie de l'état 5°P, des isotopes pairs. 

Le réseau de courbes de résonance, prises avec la puissance du champ 
de haute fréquence comme paramétre, donne (4m)? en fonction de 
(vy H, T,)? (Am — largeur des courbes a la demi-hauteur). 

La droite (dw)?= = (1 + 5,8 (y HyT,)*) 

(voir chap. 1 et 3c) permet de déterminer la durée de vie T,, simultané- 
ment a partir de l’ordonnée a l’origine, et de la pente de la droite (fig. 10). 

La valeur moyenne tirée des mesures donne, pour la durée de vie de 
Vétat 53P, du cadmium: 


T,= (2,18 + 0,07) -10-§ sec 


Les résultats des mesures antérieures de 7, sont: 


Auteur Méthode Je 
SOLEILLET#!) 1927, 1928, dépolarisation de la raie 2.10-® sec 
1933 de résonance en fonction 


du champ magnétique 


méthode de Dunoyer 2,45-10-% 
Kornia & ELLErr??) méthode de Dunoyer Psyo Va 
1931, 1932 
KuHN®3) 1926 . magnétorotation ZrO Ome 
aie MESSENGER*4) chocs électroniques 2,14-10-% 


avec tension modulée anaes 
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Il nous semble que les trois premiéres méthodes ne pouvaient donner 
qu une precision trés médiocre. C’est la derniére valeur de T, qui doit 


(bw)*.10 sec? 


01 02 03 04,05 08 07 08 ,09(pH, Tey 
Fig. 10 
Durée de vie de l'état 5#P, du cadmium 
étre la plus exacte. C’est également celle qui correspond 4a notre valeur, 
aux erreurs de mesure pres. 


B. Excitation par chocs électromques 

a) Etat 5°P, des isotopes pairs. 

Cet état est étudié sur la transition 5°P, — 51S), de 3261 A, isolée a 
l’aide des filtres UG5 Schott, et de la solution aqueuse de NiSO,, cette 
derniére servant a absorber le rouge et les bandes des molécules d’azote. 
L’intensité de la raie 3261 A est de dix a cent fois plus élevée que celle 
des autres rales. 

La durée de vie ayant été déterminée par la méthode optique donnant 
davantage de précision, nous ne l’avons pas reprise ici, et nous nous 
sommes limités a mesurer le taux de polarisation en fonction de l’énergie 
des électrons, comparé a la fonction d’excitation. Le taux de polarisation 
est défini par joe 

meer 
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ou I,, I, sont, respectivement, ]’intensité de la lumiére polarisée linéaire- 
ment et circulairement, par rapport a la direction du jet d’électrons. 
Notre dispositif permet d’obtenir #, par 


R 
So ae 


LR 


ou R est la grandeur de la résonance saturée, et J, l’'intensité de la 
lumiére polarisée linéairement. On prend le signe + ou — de maniére a 
avoir toujours l’intensité lumineuse pour la dépolarisation maximum. 
Les résultats sont donnés figure 11. Le courant électronique était de 
50 WA. 
Parmi les raies que nous avons observées, elle est la seule a présenter 
un taux de polarisation négatif. Ce taux ne s’inverse pas jusqu’aux 


taux de 
polarisation en% 


10 
a 3 4 5 iy Uh 8 eV 
loves, lat 
Fonction d’excitation o (unités arbitraires) et taux de polarisation de l'état 
Si PrdusCcd 


énergies de 100 V, contrairement au cas des raies de Hg, observées par 
SKINNER et APPLEYARD}), ot il y a généralement inversion aux énergies 
d'environ 80 V. La résonance observée sur l’état hyperfin F = 3/2 des 
isotopes impairs, donne aussi un # négatif. SKINNER et APPLEYARD (loc. 
cit.) ont observé également un taux négatif sur la raie correspondante 
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du mercure, 6°P, — 6!S,, de 2537 A. Comme remarqué au chap. 1 et 2, 
BETHE et OPPENHEIMER ont tenté une interprétation théorique de ce 
taux de polarisation négatif, par l’échange de spin. 


b) Etat 6 1D, 

Cet état est étudié sur la transition 6 1D, — 51P, de 4663 A. Le courant 
d’électrons était de 1,16 mA a 30 V (sans correction pour la charge d’es- 
pace). Nous avons isolé cette raie, soit a l’aide d’un filtre interférentiel, 
soit par une combinaison de filtres 2B Kodak + BG12 Schott qui donne 
une intensité supérieure a celle du filtre interférentiel. Aucune de ces 
combinaisons de filtres ne permet d’éliminer complétement la raie 
4678 A, 6 3S, — 5 3P,, du triplet visible. Pour identifier a quel niveau 
correspond la résonnance observée, on utilise les critéres suivants: le fac- 
teur de Landé g du niveau, tiré de l’emplacement de la résonance est 1, 
et correspond donc a un niveau singulet. La fonction d’excitation des 
états triplets passe par un maximum pointu (8 V pour l’état 6 3S,, 
d’aprés LARCHE), tandis que les fonctions d’excitation des niveaux singu- 
lets présentent un plateau jusque vers des tensions plus élevées 
(supérieures a 30 V), ot les fonctions d’excitation du triplet auront décru 
d’un facteur 10 environ. On conclut que cette résonance est observée sur 
la raie 4663 A et non pas sur 4678 A. La hauteur de la résonance, relative- 
ment au signal, permet de conclure que la résonance a lieu directement 
sur le niveau 6 1D,, et non pas en cascade sur un niveau supérieur. 

Le taux de polarisation observé est positif, comme le prédit la théorie. 

Comme nous I|’avons dit au chap. 1, paragraphe 3c, lorsque les signaux 
d’émission sont trop faibles pour permettre une mesure de la demi- 
largeur de la raie de résonance, on peut déterminer les durées de vie des 
états a partir de la mesure des hauteurs de résonances en fonction de la 
puissance H. F. Toutefois, cette méthode n’est applicable que si l’inten- 
sité lumineuse émise ne varie pas avec la variation de la puissance H. F. 
Dans les résultats présentés ci-dessous, cette variation est inférieure aux 
autres erreurs, ce qui justifie l’emploi de la méthode. 

Les mesures de hauteur des résonances B, en fonction du champ H, 
permettent de tracer le graphique Hj/B en fonction de Hj (fig. 12). 

Le développement donné dans |’Annexe II, pour J = 2, fournit l’ex- 


pression: 


Bee SU 136 (yy) 


lorsqu’on égalise les populations de tous les sous-niveaux. C’est la partie 
rectiligne de la courbe qui correspond a cette expression. Le développe- 
ment ayant été fait pour ? petit, nous avons vérifié que la valeur maxi- 
mum de 0? = (y H,T,)? tirée du graphique est de 0,125, ce qui n’entraine 
sur B, et par conséquent sur 7,, qu'une erreur de 1,5%,. 
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On en déduit la valeur relative de la durée de vie de cet état, par rap- 
port a celle de 5 3P,: 


T 1, = 0,099 T,.5, = (2,1 + 0,2)-10-7 sec 


¢61p, 


L’erreur est due partiellement a l’indétermination du facteur m (soit 
13,6 soit 16) — 4%, et partiellement aux erreurs expérimentales (3% sur 
les mesures, 3% sur la valeur de 5 3P;). 


Sit SoS = So SES. 
: 


0 10 20 30 4 
Fig. 12 
Détermination du facteur (y H, T,)? de l'état 6 1D, du Cd 
T, = (2,1 + 0,2) - 10-7 sec 

c) Etat 4 3F,. 

Energie des électrons 18,5 V, avec un courant de 780 wA. On isole les 
raies 3611-3613-3614 A, transitions 53D, .3- 5°P,, a l'aide des filtres 
UG5 Schott, et d’une solution aqueuse d’iodure de 2,7 diméthyl-3,6 dia- 
zacyclohepta-1,6 diéne, a la concentration de 20 mg par 100 cm? 
(KAsHA**)). Ce filtre présente un front trés raide entre 3400 A et 3500 A, 
et permet d’éliminer, complétement, la raie de résonance, 3261 A, mal- 
gré un rapport d’intensité trés défavorable entre 3261 A et 3600 A. La 
précision des mesures dans ce domaine est limitée par l’apparition des 
bandes de l’azote. 

La résonance observée sur ces longueurs d’ondes donne un facteur de 
Landé g qui ne correspond a aucun des niveaux 3D,55. Ce facteur 
g = 1,25 correspond a un niveau 3F,. Ce niveau n’alimente que le niveau 
*Ds; or, parmi les transitions 53D, .3 — 5°P2, la transition 53D; — 53P, 
(3611 A) est la plus intense. De plus, la hauteur maximum de la résonance 
est petite, par rapport au signal total; on en conclut a une résonance en 
cascade, analogue a celle observée dans le mercure par PEBAY-PEYROULA?). 

Les sens de la résonance montre un taux de polarisation positif, ob- 
servé sur la raie 53D, — 58P, de 3611 A. On peut en conclure le taux de 


polarisation positif du niveau °F, (niveaux magnétiques centraux plus 
peuplés que les extrémes). 
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A partir des mesures de hauteur de résonance B, en fonction du champ 
H,, on tire H7/B en fonction de H?, donné figure 13. 


ole 
sear Ros 1SOme sh) Ga. Sisal Se So. es 


0 5 10 5 a4 He 


Fig. 13 
Détermination du facteur (y H, T,)? de l'état 43F, du Cd 
i, = (3-10) 1) L0eGsec 


Le développement pour 9? = (y H,T.)? petit, donné dans I’Annexe II, 
pour J = 4, fournit les deux valeurs limites: 


Hi/B = K (1+ 13,11 (y H,T,)*) 


lorsque seuls les niveaux adjacents au niveau central, m = 0, sont peuplés 


a la résonance 
HG/B = K (1 + 15,79 (y H,T,)?) 


lorsqu’on égalise les populations des 9 sous-niveaux. 

Les valeurs de 0? = (y H,T,) utilisées sont’ petites (~ 0,04), ce qui 
justifie le développement. 

La valeur relative de la durée de vie de l’état 5 3F,, par rapport a celle 
de 5 3P, est alors: 


T agit 0,059 ;T oy, (1.3 te 0,1)-1077 sec 


es3 

L’erreur est due essentiellement a l’indétermination du facteur 1 (soit 
13,11, soit. 15,79), Te 

d) Essai sur le triplet visible 63S, — 5°P) 15, 4678-4800-5086 A. 

Un filtre interférentiel nous a permis d’isoler la raie 4678 A; d’aprés le 
calcul, cette raie est la plus sensible aux variations de la polarisation du 
niveau 63S,. Nous n’avons observé de résonances, ni directement sur 
l’état 63S, (g = 2), ni en cascade provenant des niveaux 67P91,» (g = 1,5), 
comme l’avait observé PEBAY-PEYROULA (loc. cit.) sur le Hg. Ceci est 
da a l’intensité trés faible du signal. 
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2. Zinc atomique 


a) Etat 4 P,, transition 4 3P, — 41S,, 3076 A. 

Le zinc étant un élément plus léger que le mercure et le cadmium, le 
modéle de Russell-Saunders représente mieux les configurations élec- 
troniques, dans le cas du zinc, que dans celui de deux autres atomes. 
La probabilité d’émission de la raie d’intercombinaison entre le systeme 
singulet et triplet est donc plus faible, et la durée de vie de l’état 4 °P, 
plus longue. Les diverses mesures de cette durée de vie (SOLEILLET, 
BrucK%*)) donnent comme ordre de grandeur 3-10~° sec, ce qui signifie 
une demi-largeur naturelle de 10 kilocycles. Une telle demi-largeur est trés 
difficile 4 mesurer avec précision, les perturbations extérieures élargissant 
trés facilement la raie. Une mesure faite sur la raie 3076 A, excitée par 
chocs électroniques, nous a donné une valeur inférieure que nous attri- 
buons a l’élargissement de la raie par les inhomogénéités du champ. II 
est possible que l’excitation optique permette d’obtenir une valeur plus 
précise. Toutefois, la méthode que nous utilisons est surtout appropriée 
pour des mesures de durées de vie allant de 5-10~* a 107’ sec, et non pas 
pour des durées de vie plus longues pour lesquelles on connait des mé- 
thodes plus adéquates. 

Comme dans le cas des raies d’intercombinaison ?P, — 1S, du cadmium 
et du mercure, le taux de polarisation 

ed 
as pscae 


de cette raie est aussi négatif. 

La figure 14 donne le taux de polarisation en fonction de l’énergie des 
électrons, corrigée d’aprés les valeurs de LARCHE®®). 

La comparaison entre les résultats relatifs au cadmium et au zinc 
conduit aux remarques suivantes: 

Les deux taux passent par un maximum aigt pour des énergies situées 
prés du seuil d’excitation et décroissent rapidement ensuite. Ils corres- 
pondent en cela aux mesures de SKINNER et APPLEYARD (loc. cit.) sur la 
raie 2537 A de Hg. Par contre, tandis que le taux de Zn a son maximum 
avant celui de la fonction d’excitation et qu'il s’éléve a plus de 40%, 
celui de Cd ne fait qu’environ 18° et coincide avec le maximum de la 
fonction d’excitation. I] aurait été intéressant de pouvoir faire la méme 
comparaison sur la raie 2537 A du Hg. Malheureusement, le taux de 
polarisation et la fonction d’excitation n’ont pas été mesurés par les 
mémes auteurs, et il existe probablement un décalage entre les énergies 
d’électrons dans ces différentes mesures (charge d’espace, potentiel de 
contact) qui rendrait la comparaison aléatoire. 


b) Etat 51D,, transition 51D, — 41P,, 4630 A. 
Energie d’électrons 26 V, avec un courant de 1,1 mA. 
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Les filtres utilisés pour isoler cette raie sont 2B + 34A Kodak + 
CuSO,, ou un filtre interférentiel. Le filtre interférentiel permet de bien 
isoler la raie spectrale sur laquelle on fait la résonance: l’autre combinai- 


fonction d excitation o faux de polari- 
unités arbitrainres sation p en Yo 


2 3 4 5 é U 8 eV 


Fig. 14 
Fonction d’excitation et taux de polarisation de l'état 4° P, du Zn 


son, de transmission plus élevée, permet de l’étudier d’une maniére plus 
précise. 

La raie étant trés large, il n’a pas été possible de déterminer la valeur 
du facteur de Landé g avec précision. La seule autre raie optique pou- 
vant étre observée simultanément avec les filtres utilisés est la raie 
4680 A du triplet visible, 5 3S, — 4 3P,. Nila valeur de g, ni les énergies 
d’électrons ne correspondent 4 une résonance sur cette raie. Ainsi, la 
seule raie entrant en ligne de compte est celle de 4630 A, et, par analogie 
avec le cadmium, nous pensons que la résonance a lieu sur l'état 5 1D). 

La figure 15 donne la demi-largeur (4m)? = f(Hj, T,) en fonction de 
Vintensité du champ de haute fréquence. En extrapolant vers H, nul, on 
obtient, a partir de l’ordonnée a Vorigine, 4/7? (voir description de la 
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méthode, chap. 1 et 3c, ot le coefficient 5,8 est remplacé par un coeffi- 
cient inconnu «). On en déduit pour cet état une durée de vie: 


T= (1,25 + 04) 10“ see 


(Ai)? 


810 


0 0 20 w» 0 50 & 02 &© M0 Kh 


Fig. 15 
Durée de vie de l’état 5 1D, du Zn 
Po= (1,25 4 O45) 710-*'sec 


c) Essai sur le triplet visible 5 8S, — 4 $P) 1, 4680-4722-4811 A. 

Comme pour le cadmium, les tentatives d’observer une résonance sur 
une de ces longueurs d’onde n’ont pas eu de succés. Nous l’attribuons 
d’une part 4 une durée de vie trop courte de ]’état 5 3S,, et, d’autre part, 
a la faible intensité des signaux, ne permettant pas d’observer une ré- 
sonance en cascade a partir de 5 3P. 


3. Cadmium et zinc tonisés®®) 


Les potentiels d'ionisation sont 8,96 V pour le Cd, et 9,36 V pour le 
Zn. Au-dessus de ces énergies, on peut obtenir des niveaux excités 
loniques. 


Les configurations électroniques des états fondamentaux atomiques 
sont: 


Cadmium 4 @°©5 s2 et Zinc 3 d!9 4 s? 


les configurations électroniques des états fondamentaux ioniques sont 
alors (fig. 16): 


Cd Il 4@°5s et, ZnIT3d%45 


Parmi les états excités ioniques, on trouve des états de configuration: 


4da95s2 ou 349 45? 
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obtenus par arrachement d’un électron a la couche d. Ce sont les états 
3 3 d : ; : 
Ds). et "Dz. dont la structure fine est inversée. Les seuls niveaux 
d’énergie inférieure sont les états: 


>PY, 2P3ia: 4 4° 5 4 pour le Cd II, 3 d° 4 p pour le Zn II 
299: 4d!° 5s pour le Cd II, 3d 45 pour le Zn II 


La transition D->S (Al = 2) étant interdite au premier ordre, les 
seules transitions AJ = 1 possibles sont les transitions D > P A deux 


Fig. 16 
Premiers niveaux d’énergie des ions 


électrons d° s? + d!° . Ces transitions étant peu probables, les durées 
de vie des états d°s? 2D seront relativement longues. Malgré ces durées 
de vie longues, on observe des raies intenses. Nous attribuons cette in- 
tensité a une grande section efficace d’ionisation de la couche d, ionisa- 
tion qui crée directement le niveau excité. 

_, Les longueurs d’onde correspondantes a ces transitions sont: 


pour le Cd II pour le Zn II 


2D ie Pais 4416 A 7479 A 
Degg te 2 Ps, 3536 A 6215 A 
2D yas 2Pi se 3250 A 5894 A 


Nous avons observé la résonance sur la raie 4416 A du Cd II, corres- 
pondant a I’état 2Ds,2 de g = 6/5, et sur la raie 5894 A du Zn II corres- 
pondant a 1l’état 2D5). de g = 4/5. La finesse des raies de résonance permet 
une détermination suffisamment précise des valeurs de g, qui permet a 
son tour d’attribuer avec certitude les résonances observées a ces états. 
‘On remarque ainsi que l’ionisation arrachant un électron de la couche 4d, 
entraine une polarisation du «trou». Le signe du taux de polarisation est 


positif. 
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La figure 17 donne le taux de polarisation de la raie 5894 A du Zn i 
(2Dsjg — ?Pyj2), et de la raie 4416 A du Cd Il (D,5 = ”Psj2)> compare a 
leur fonction d’excitation. Ce taux présente un net maximum qui a lieu 
avant le maximum de la fonction d’excitation. 


Pp % —— 
10 A 


a Raie 4416 A de Col 


0 20 40 60 80 S00 IO 140 eV 


Fig. 17 
Fonction d’excitation o (unités arbitraires) et taux de polarisation pen % 


Nous remarquons que le maximum de la fonction d’excitation de la 
raie 5894 A du Zn II se situe, dans nos mesures, vers 60 V, alors que chez 
LARCHE il est a 80 V. 

Les mesures des durées de vie de ces deux états ioniques ont été faites 
par la méthode de demi-largeurs (voir chap. 1 et 3c). Les figures 18 et 19 
représentent (dw)? = 4/T, (1+ Hj), les carrés des demi-largeurs en 


fonction du carré de l’amplitude du champ de haute fréquence. On en 
déduit les durés de vie: 


CdII *Dsjo = (8,3 .-4.0,7)- 10-7 sec 
ZoIl * Dai LT, = (4,65 + 0,2):10-7 sec ‘ 
Nous remarquons que ces durées de vie sont relativement longues, les 


transitions permises correspondant a des durées de vie de l’ordre de 
10=3 sec = 10° Sec: 
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On peut remarquer en passant, qu’un saut a un électron avec Al = 2 
(transition quadrupolaire électrique) est 10® fois moins probable que la 
transition Al = 1 (dipolaire électrique), donc encore 103 fois moins pro- 
bable que la transition a double saut d’électrons que nous avons observée. 


(i? 
100 
&0 r 
ar 
40 
20 
[eS ee eS eee ee Se 1 1 
0 1 Z a 4 5 6H; 


Fig. 18 
Détermination de la durée de vie de l'état 4 d9 5 s? ?D,/, de Cd II 
iy = (G3! 4s Oy) lO" sae 
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£) 
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Fig. 19 
Détermination de la durée de vie de 1’état 3 d® 4 s? 2D,/, de Zn II 
T, = (4,65 + 0,2) -10~” sec 


Conclusion 

Plus que dans la mesure de propriétés atomiques particuliéres du 
cadmium et du zinc, nous voyons l’intérét du présent travail dans une 
recherche des possibilités d’application de la technique des jets et de la 
résonance magnétique a l’étude des niveaux atomiques. Jusqu’a présent, 
‘la résonance magnétique a été surtout appliquée a des vapeurs atomiques. 
Ces derniéres sont toujours placées dans une enceinte évacuée et fermée, 
maintenue a température constante; tandis qu’un jet atomique est 
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formé A partir d’une source maintenue a une température beaucoup plus 
élevée que le reste de l’enceinte, elle-méme constamment évacuée. 

Passons en revue les avantages et les inconvénients de chacune de ces 
méthodes. La technique des jets est préférable lorsque l’on fait des mises 
au point entrainant de fréquentes modifications, et, de ce fait, des ren- 
trées d’air, a l'intérieur d’un dispositif démontable. Le pompage continu 
permet de retrouver rapidement un vide suffisant. Une cellule exige un 
dispositif fermé, donc déja mis au point. 

La technique des jets est surtout le meilleur moyen d’investigation 
pour des éléments ayant une faible tension de vapeur, nécessitant un 
four chauffé a haute température. 

Les limites d’application de la méthode des jets sont fixées par la 
faible densité d’atomes qui entraine, d’une part, la faible intensité de 
lumiére émise par les atomes, et, d’autre part, la perturbation introduite 
par les «gaz résiduels» (voir densités citées chap. III et 1). Les densités 
que l’on atteint dans les cellules sont 100 a 1000 fois plus élevées, de 
l’ordre de 10 atomes/cm#. Nous en concluons que pour étudier des ni- 
veaux excités supérieurs 4 ceux que nous avons pu observer, il faudrait 
travailler avec une vapeur atomique. Par contre, lorsque les chocs contre 
les parois deviennent importants (durées de vie trés longues, états fonda- 
mentaux), les jets sont préférables aux vapeurs. 

Un autre inconvénient de la méthode des jets, c’est la décroissance 
continue du signal lumineux que nous attribuons a la diminution du 
débit. De plus, les atomes se condensent sur des parties froides de 
l’appareillage, et peuvent se révaporer et modifier la tension de vapeur 
dans l’enceinte, lorsque la température des parois s’éléve (dissipation de 
puissance H. F.). 

La méthode des jets qui n’utilise qu’une faible proportion du matériel 
évaporé n’est pas, non plus, adéquate lorsque l’on ne dispose que d’une 
petite quantité de matériel onéreux (par exemple isotopes enrichis). 

Une étude pour laquelle la méthode des jets est la plus adéquate est 
celle d’états métastables; on peut, en effet, séparer la région de produc- 
tion d’atomes métastables de la région de détection. 

Les résultats obtenus sur le jet de Cd par la méthode optique permet- 
tent d’envisager l’étude de l’isotope radioactif Cd, et éventuellement 
Cd!", en cellule, vu la faible quantité de matiére nécessaire. L’activité 
totale sera faible et ne présentera pas de danger. 
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ANNEXE I 
Calcul des niveaux d’énergie des états hyperfins, cas J = 1, I = 1/2. 


L’hamiltonien exprimant l’action d’un champ magnétique extérieur 
sur la structure hyperfine d’un niveau atomique est 


H = A(I-J) — gy (I-A) — g, * (I-H,) 
(énergie en Mc/sec) 
ou g7, g, sont les facteurs de Landé électronique et nucléaire et A la cons- 
tante de structure hyperfine. 
Le cas qui nous intéresse est: 


état 3P, (J = 1, g, = 3/2), T= 1/2, uw, < 0 
a) Atome en l’absence du champ magnétique 
H=ACL-S) 
F =I+ J est le bon nombre quantique. 
Les deux valeurs en sont F = 3/2, F = 1/2, avec, respectivement, les 
énergies 
i= Be pour —-3/2 


E=—A pour F= 1/2 


(A négatif a cause de w, négatif) 
b) En présence d’un champ magnétique, et dans une représentation 
my, My 
H= A (m,+m;) — my 87 Mo Hy — mM, &7 bo Ho 
My, = mM, + m, est le bon nombre quantique. 
Les élements non diagonaux en m; = m; + m, sont nuls. On diagona- 


lise le matrice: 
<m,m,|H|m,m,> 
1° mp = + 3/2. 
Les termes my = +1, m= +1/2 (mp = + 3/2) sont déja diagonaux. 
D’ot: directement 
E= + 3/2 Hy — 1/24 
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2° mp = 1/2 — mma 
m,=1,m,=1/2 et my =0, m, = 1/2 forment le déterminant: 


E AX 
: : en 
AX E+54+3/2*°H, | 
Les termes non diagonaux sont donnés par la valeur de E pour Hy=0 


ea, AX 


I 
=) 


1X B44 


En résolvant ce déterminant: 


Si re eae Zz vt 
dot E=1/2 “2+ V+ sxXe =|? vérifié pour XX = 1/2 
d : 


En réintroduisant cette valeur dans le déterminant primitif, on trouve 
pour l’énergie: 


F lt ( 2 E ‘ : 
E- 172| 5 3/2 Hae VG+ 3/2 4° Hy) +24 | 


3° mp = — 1/2 
m,=—1,m,=1/2etm, = 0,m, = — 1/2 forment le déterminant 


ae ax 
| 1 MURR sy p05 2, 
| | 


Le méme procédé donne pour XX = 1/2 et pour l’énergie: 


E= i2|—3 + 3/2 “© Hy + VG-¢* H,)" + 23 | 


aN a. J 
ANNEXE II 
Calculs relatifs 4 la détermination des durées de vie. 
La loi de variation de la hauteur des résonances, B, étant connue pour 
le niveau *P, ([=1, B= K (yH, T,2/1+4 (vy H, T,)?, il s’agit de la 


déterminer pour les autres niveaux étudiés correspondants a des J dif- 
férents. 


L’expression connue de Rapi-Majorana®?) donnant la probabilité de 
trouver un systéme, de moment cinétique J, dans un sous-niveau magné- 
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S 1) \ § BS . , . . 
tique m’, a l'instant ¢, lorsqu’il était dans le sous-niveau m, au temps 
t= 0, a la forme suivante: 


P(J, m, m’, t) = (cos a/2)7 (J +m)! (J + m')! (J — m)! (J — m')! 


27 (—1)" (ea) 2 


x 
n=0 n! (n—m+m’)! (J+m—n)! (J—m’—n)! 
ou fe ee ae 8 ae 
i sae sin 1j27/ V+-6? x 
avec Ae Seer os 
Tt yt 
ee i ie 


H, est l’amplitude du champ de haute fréquence sous l’action duquel se 
fait la transition, w la fréquence de ce champ, wp, la fréquence de Larmor 
du systéme. 

La population des niveaux, partant la forme de la raie de résonance, 
s’obtient en intégrant: aS 


t 
B(H,, eed --¢ 7¢ P(J,m,m’,t) dt 
0 


T, 


(BITTER et BROSSEL*§)). 

Dans le cas de J > 1, la probabilité de transition de m a m + 1 n’est 
pas la méme que celle de m+ 1am-+ 2. La forme de la raie, au lieu 
d’avoir une expression simple comme dans le cas J = 1: 


ee CO 
1+6¢ 
fou 0? = (g A, T,)”), devient: 
oy: a Q ce 
B io 1+b 0 i B lide 


+ d’autres termes analogues. 

a et 8, donnant la valeur relative des populations, sont inconnus lors des 
chocs électroniques. On cherche a ramener cette expression de B a une 
forme simple: 
Fes 

1+7n @? 

par un développement pour o? petit, avec « et 6 comme parameétres. 
Dans le cas de deux termes: 


m=aatB8Bc n= —{— 
Le graphique H?/B = K (1+?) en fonction de Hj, n’est pas une 


droite, m étant fonction de « et 8, qui varient avec les puissances de haute 
fréquence. En effet, il semble correct d’admettre — les chocs électro- 
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niques, 4m = 0, peuplant surtout le niveau central — que les faibles 
valeurs du champ de haute fréquence (o petit) induisent principalement 
des transitions vers des niveaux contigus au niveau central (« = 1, 
B x 0). Ala saturation de la résonance, tous les niveaux étant également 
peuplés, les facteurs « et 8 doivent étre sensiblement égaux. ” varie donc 
entre deux valeurs extrémes: 

ab+cd 


n=6b et n= = 
at+ec 


Les calculs montrent que m ne varie que faiblement entre ces deux 
limites extrémes, et, ainsi, l’erreur commise en assimilant la courbe H7/B 
a une droite est du méme ordre de granduer que les erreurs de mesures. 
Pour déterminer (y H, T,)?, on est donc ramené au méme cas que pour 
l’état 3P,, avec des facteurs a la place du 4. 

A partir de: 


Hi _ K (1 +n (y H,T)?) 


on tire: H}/B (H, = 0), par extrapolation vers H, > 0, et de la: 


( H,T.)?= (lr) = (Fun -< 
n ( a ye a 


Cas particuliers 


J =2 a) P(2,1, 0, t) = 3! (cos? «/2 sin? «/2 (sin? «/2 — cos? «/2)2 
b) P(2, 2, 1, 4) = 4 cos® a/2 sin? «/2. 


L’intégration donne: 


30? : 
a) Bie a ae f= OE 
b) Bie i (5+ + 4 4 1 . 
2 1 32 a janes 144 92 eee 2 
\ +e +40 1+90 1+160 
Boia = « By> 9+6B,—, 


Le développement pour 9? petit donne a la limite « = 1, p=O0 


= 3 e? 
n= 16, B,,.= By > y= ea ty oy 


et, a la limite « = 8 = 1/2 


As 2,5 
i 13'6. ys Tree 
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c= 4 
P(4,1 = 14% sin? & 
a) P(4, 1, 0, t) = 20 cos 7 sin? 5 (t 
A COR OL al ‘ 2 
b) P(4, 2, 1, t) = 18 cos!4 a sin’ — (— ete oh tg? > — ) 


2 = Jeg : x (od 2 
c) P(4, 3, 2, t)= 14 cosi4 Bese (3 tg > — 1) 


d) P(4, 4, 3,2)= 8 (costs > - cost 7) 


L’intégration donne: 


5 49 28 4 28 
By Dy : —— —— = ee 
canoe Pee 1+ 64 o? 1+ 36 ¢ 1+16 @? ae teat + 53) 
ous 1 ( 49 98 21 14 
Peele FATS? 1+64 o? 14499? =: 1+ 36 @ 1+25 @ 
46 54 5 58 
1416 ¢? ae ey T 1+4¢ x 1+ ¢ + 111) 
1 1 6 13 10 
Bs 2= sa5¢ (- sees vee 
Sey is 102d 14+ 64 ¢? 1+49 ¢ 1+36 @? 1+25 @ aE 
2 2 3 14 
— le ee 23 LS 
Ts toe ' 149? 1+4 @? x 1+ 9? +15) 
roe ee te 2 ves 128 392 
ate SH S102 1+6402 = 1+49 ¢? 1+36@2 1425 
728 728 1144 
= = | 
1416 @? ing I ba. 858) 


Becta = « B,_.9+ 8 By..+y Bs+.+ 6 Bass 


Le développement pour 0? petit donne: 
Pid nite oa Lint Pe preide= 10 


10 o? 
ice ale Pe | Biot = By9= 113,11 Q? 
aja limiteo = — = y=—.0 = 1/4 
5) dS (OF 
nH = 15,79 Be = 1+15,79 0° 
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Interactions of K--Mesons at Rest in Nuclear Emulsions 


V. The Multi-Nucleon Capture Mode 
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Abstract. From a complete study of about 1100 K—-absorptions at rest in nuclear 
emulsions, it was determined that the multinucleon capture mode forms 37% +5%. 
The energy spectra of the 2-hyperons were measured and calculated and a separa- 
tion between 2-hyperons resulting from single nucleon and multinucleon K-- 
captures was performed. Some evidence to the fact that multinucleon captures 
take place mostly in the heavy emulsion nuclei is presented. A method of deter- 
mining all the multinucleon reaction rates is suggested and applied to our own data. 
This method makes use of the number and spectra of fast protons emitted from the 
si--capture stars obtained in the present work. The results are compared with the 
predictions of a model recently proposed. 


1. Introduction 

In the present work we wish to report about K--captures at rest lead- 
ing to a multinucleon reaction. The work was based upon a complete 
study of about 1600 A--interactions in nuclear emulsions. We have pre- 
viously published results about the A--interactions in flight!) and a 
partial analysis of the captures at rest). In the next work?) we shall 
discuss in detail the single nucleon K~-captures at rest and in the present 
paper we shall concentrate on the multinucleon captures. 

A single nucleon K--capture (11) is, by definition, any K~-absorption, 
yielding a z-meson and a hyperon (Y) in the final state, namely: 


Ke = N= Y x. 
A multinucleon (or 2-nucleon, 2N) capture per definition does not yield 
a pion in its final state, namely: 
K-+2N>Y+4N, 
where WN stands for a nucleon (x or p) and Y for a A° or any -hyperon. 


On the basis of the present analysis we shall show that a A~-meson is 
absorbed via the 2N-absorption channel in about 35% of all K~-absorp- 


* On leave of absence from the Institute of Nuclear, Sciences, Boris Kidrich, 


Belgrade. 
** Also from the Weizmann Institute of Science, Rehovoth. 
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tions at rest. This number is in good agreement with previously published 
results by the K--Collaboration‘), and with the results of IV. However, 
as we shall see later, the entire analysis of the 2N-reactions depends, to 
a large extent, upon the number of identified charged 2N-2-hyperons. 
In the present work we have analysed about 1100 A--captures at rest, 
and we estimate that about 400 of these were due to 2N-captures. But, 
as will be shown, the emitted number of charged 2-hyperons due to 
multinucleon capture is only 36 and only a small fraction of these were 
completely identified. Therefore, some of our results should be regarded 
as qualitative only, and a much better statistics (probably a factor of 
ten) is necessary before any final quantitative conclusions about the 
2N-capture mode could be reached. ; 

From the present data (see VI) we have some evidence that the 2N- 
capture takes place mostly on the heavy emulsion nuclei. This evidence 
comes from a study of the electrons associated with certain 1N- and 
certain 2N-K--absorptions. It yields that about 50° of captures in 
AgBr and 10-25% of absorptions in CNO lead to the 2N-reaction. 

The raw observed data are summarized in the next section. For more 
details concerning the a-data in particular and the 1N-absorptions in 
general, one should consult VI. In section 3, the 2-hyperon events are 
discussed in detail and a separation between 1N-2-hyperons (that is, 
2-hyperons produced in 1N-K--capture) and 2N-2-hyperons is per- 
formed. In section 4, a method of differentiating between the various 
2N-reaction rates is described and applied to our own data. This method 
could, in principle, yield reasonably good results; but, as we stated before, 
due to the small number of completely identified 2N-X-hyperons, the 
final results should be regarded as merely qualitative. We have con- 
fidence in the value of the relative yield (~ 35°) of the 2N-captures, 
but the 2N-reaction rates given in section 4 should be trust to only 
within ~50%, particularly since the 2N-2-absorption probability (see 
sec. 4) may depend upon the relative heavy/light 2N-capture yield. 
Finally, in section 5, a short discussion of the present work is presented. 


2. Observed values 

Our scan method was ‘along the track’ (see ref. 5 for details concern- 
ing exposure, stack and scan method), from a certain pick-up point, 
about 3-5 cm from the K~-entrance edge. 

All tracks selected by ionization criteria and leading to Ko events 
(namely endings of tracks without visible secondary prongs) were fol- 
lowed back until the point of entrance to the stack. Thus, contamination 
arising from secondary protons produced in the stack before the pick-up 
strip and having, by chance, similar direction and ionization as true 
K-particles, was eliminated. By studying the range distribution in the 
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stack of all K @ and Ko events (namely, endings producing a visible 
capture star), protons entering the stack were eliminated. 

The raw observed values obtained in the present experiment are 
summarized in Table 1. (The K—-free proton absorptions in the emulsion 
as well as 10 reemitted K--mesons coming to rest are not included). Of 
all 1104 K--captures the fraction of K o’s is 11,2%. The classification 
of the events is phenomenological. Thus, a (z+, HF) type of event, for 
example, means that from a K--capture star an unidentified z-meson 
and a hyperfragment were emitted together, generally with other stable 
charged particles. Under the column “O stable prongs’’ we have listed 
the number of K--captures, of each type, giving rise to unstable particles 
only (“clean events’) and the K 0 events. In general, a prong is a track 
longer than 2 w. In the last 3 columns we give the number of events of 
each class, associated with the emission of at least one fast proton having 
a kinetic energy over 20, 30 and 60 MeV, respectively. The numbers in 
brackets indicate the number of events associated with two fast protons. 

By studying the distribution in depth of K--captures producing 
m-mesons, a small deficiency was found in the top and bottom of the 
emulsion. The pion lossin the central parts of the emulsions is estimated to 
be very small. A total number of 37 pions (namely a 10° correction) 
should be added to the values given in Table 1 in order to account for 
the observation loss. These 37 events were distributed proportionally 
among the various classes of pions observed. 


Due to the dimensions of the stack, most particles could be followed 
and identified. 15 secondary baryons escaped from the stack. From their 
times of flight and the relations between the emitted hyperons and pro- 
tons from the K--stars, the conclusion can be drawn that probably none 
of these tracks belonged to a hyperon. All interactions of secondary 
particles in flight were analyzed in order to identify the possible 2*- 
interaction in flight. Two such interactions were found. Since charge 
exchange scattering of pions and X-hyperons produced in 1N-reactions 
seems to be very small (only one example of an associated a and 
+~-production was found), the charge of the pion (or hyperon) was 
infered from the charge of its partner in several associated (x, 2’) events. 
These events were included as completely identified events in Table 1. In all 
(x, X') events it was possible to identify at least one of the unstable particles. 


In Table 1 only identified 2--mesons are included, i. e. X~ one prong 
absorption stars having a prong length greater than 200 yu as well as all 
+ capture stars with two or more prongs.— 

The charge division of the (x*, OY) events is discussed in VI, and the 
division of the (Oz, X*) events in next section of the present work. 

In the present analysis we shall have to use the number of fast protons 
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(> 60 MeV) emitted in 2N-capture processes. Therefore, we wish to 
estimate how many fast protons produced in 1N-reactions are among the 
(Oz, OY) class of events. 

From Table 1 it seems that (7, OY) events are accompanied by the 
emission of fast protons, in contrast to the (z+, OY) events. The fast 
protons in (z~, OY) class may come from X° or 2+ absorptions, or also 
from A®° absorption (formation of a cryptofragment). The contribution 
of the latter process to the fast proton (> 60 MeV) yield can be neglected, 
as can be seen from our data*). The contribution of z~ inelastic scattering 
to the number of fast protons in the (z-, OY) class of events is also small 
but was taken into account for the (7~, A°) events. (The pions from the 
(z, X’)-reaction have an average energy of 53 MeV, and thus would not 
give protons over 60 MeV, when inelastically scattered). Also 2 -- 
absorption does not give rise to fast protons, since no (z+, OY) star had 
an associated fast proton. Thus, most of the fast protons come from 2° 
and 2+-absorption. This is clear in view of the different 2-absorption 
reactions: 

LA++n>A+h a-+p7A+fh a-+p >A +n 
a-+nsAin 


From our 1N-reaction rates and S-hyperon absorption probabilities 
(see VI) we can get the numbers of ++ and 2°-absorptions associated 
with z--emission. Assuming that the fast (> 60 MeV) proton yield in 
+°-captures is half of the fast proton yield of 4'+-absorptions, and using 
the number of fast protons associated with a--emission, we get that the 
fast (> 60 MeV) proton yield in 2'+-captures is 17% and in 2° capture 

Table 2 


Estimate of fast protons (over 60 MeV) in the (0 z, OY) type of events 
arising from 1N-k-captures 


Ea neronrand«pioniapsOrbeda.s e.. miee ie) O° A aeene SP MEcIS SE et ose. 3 

Hyperon absorbed, pion escapes: 

RE ERC Ce, te eh con ease ake ae OS ay 3 

(ii) a+ escapes but is not detected (loss correction — 10% of observed fast 
PuOLonsracsociatedywitMieniuttedigiSi. upyen ueen Ge 2 fe ie ee te ee 2; 

Pion absorbed, hyperon escapes: 

(imNeutral hyperonsescapes” «, <!h-y= ya pie) fet © we oh ae pen 6 

(ii) X- escapes but is not detected because it produces a zero or a short one 
OUOIMACEH DL RITE, ii remem st ice cm ey >. a) RyRN (Oo SOMNUNED Una .o) CoS i is 

Total number of expected 1N fast protons ...+“.-.+.+++ + +s. 17 


8-5%. This yield is about half the corresponding yield in z-absorptions 

(40% for zt)®)?) as should be. expected, since the energy release in a- 

captures is considerably smaller than the energy release in z-captures. 

Assuming also that the fast (> 60 MeV) proton yield in x°-captures is 
*) See‘also VL 
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half the yield of z+’s, we can now estimate the total number of fast 
protons (> 60 MeV) arising from 1)/-reactions in the (Om, OY) type of 
events. This estimate is summarized in Table 2. 


3. The X-hyperon events 


The best indication for a substantial multinucleon K~-capture at rest 
comes from the -hyperon energy spectra. Since the Q value for the 
single nucleon captures (K~ + nucleon > 2'+2+100 MeV) is much 
smaller than the Q value for the 2N-captures (K~ + 2N>2X+N+ 
240 MeV) and since in the 1N capture most of the energy is carried away 
by the light particle (~7-meson), it is to be expected that the 2-energy 
spectrum should be entirely different in these two cases. In Fig. la 
and 1b we give the energy spectrum of the hyperons from the 2’ — z 
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events (that is, K~-stars from which both a X-hyperon and az-meson 
were emitted), being clearly 1N-absorptions, and in Fig. 2 the spectrum 
of the (0 x, »’) events is plotted. The (Oz, 2) class of events is composed 
of 2N-K~-captures, and of 1N-captures with the subsequent absorption 
of the pion, or with the emission of a °-meson. By inspecting Fig. 2 it 
becomes clear that the (O a, 2’) events could be separated, in a natural 
way, into two groups: the first group having an energy distribution 
similar to the (z, X) events (Fig. 1a and 1b) and which must there- 
fore, be due to1N — X production, and a second group, containing 2”s 
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of much higher energies, which must be due to K~-captures on two or 
more nucleons. 

Our 2-spectra are very similar to that published by the K~-Collabora- 
tion’), and both indicate that a large proportion of the A~-stars are due 
to 2N-absorptions. However, it is not easy to derive directly the per- 
centage of 2N-captures from the relative numbers of fast 2-hyperons, 
since the capture mechanism, the X-absorption probability and the ratio 
of charged to neutral hyperons might be different in 1N and in 2N-cap- 
tures. 

The best estimate of the total number of 2N-absorptions could be 
derived from a complete analysis of the 1N-events (see VI). From the 
total numbers of pions observed, the z-absorption probability, and by 
assuming charge independence, we get that (see VI for details) in 400 + 
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50 events, out of a total of 1104 events, the K--particle must have been 
captured by two or more nucleons. 


We wish now to turn to the complete analysis of the L-events. The 
raw observed values are given in Table 3. These numbers have to be cor- 
rected for possible pion loss which is rather small (about 10%. See sec. 2 
for details), and for unidentified 2--hyperons. The second correction is 
the most serious one and we wish to discuss it in more detail. Since 
»S--hyperons when coming to rest are captured by nuclei, they can be 
identified only if they make a 2 or more prongs capture star, or a one 
prong star, provided this prong is longer than 200. 2-capture stars with 
zero prongs and short single prongs would easily be confused with proton 
endings in the emulsion. The best way of estimating the 2~-correction 
factor is by studying the ends of 2~’s resulting from A~ free proton 
absorption: K~ + p->a++ 2. The world collection, based upon 107 
events (63 collected by the AK~-Collaboration’) and 44 communicated 
privately to us by kindness of Dr. Ceccarelli), yields the following cor- 
rection factor: (all »~-captures)/(2-yielding one prong < 200 yw, or 2 
and more prongs) = 2,6 so that each observed 2--capture star having 
2 or more prongs, or at least 1 prong longer than 200 yw, is equivalent to 
2,6 X-hyperons emitted. This factor will be exclusively used in the 
present work. 


We wish now to remark about the +/— division of the slow 2* > 
a~--decays at flight. In our 50 examples of observed (x, 2’) production, 
there is only one event of probable charge exchange, namely an asso- 
ciated (~-, X~)-emission. Therefore we may safely deduce the charge of 
an unidentified particle, if the charge of its partner was identified. In the 
(z+, X*) class of events we were always able to identify at least one par- 
ticle. Thus, in all cases of this type the charge of the pion and the 2- 
hyperon was known. The 6 slow (T, <50 MeV) unidentified 2’s from 
(Ox, X*) events were divided according to the 2-life time expected values, 
since every 2’ coming to rest after a time of flight ¢; should correspond 
to a total number of exp (#/ts) 2’s decaying in flight and coming to rest. 

Finally we had to estimate the number of slow (below 50 MeV) 2- 
hyperons produced by the 2N-capture mechanism. By comparing our 
calculated 2N-hyperon spectrum (obtained from Capps®) model and the 
nucleon momenta distributions with a peak at 170 MeV/c; see Fig. 3), 
with the experimental spectrum we estimate that about 5 2N-hyperons 
could be among the slow (O z, Y) events. This number is also compatible 
with the estimate obtained by using the mean 2N -energy and argu- 
ments concerning the » life time. 


The best estimates of the S-hyperon emission values are given in the 
following Table 4. The numbers in Table 4 were obtained by using the 
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Table 3 
2-Hyperon Observed Values 


Total Stars emitting 


Type of event number clean’ fast protons Tp > 
a events 
T,<50|T,>50 20MeV | 30MeV | 60MeV 

(n~, &) 

O+->p decay at rest .| 17 0 12 

a +-> a decay at rest .| 18 ) 13 

2+ -> p decay in flight .| .4 0 4 

2'+ > decay in flight .| 9 0 5 
(O90, 23) 

+> p decay atrest .| 3 0 2 

2*+->m decay atrest .| 7 0 4 

X'+-> p decay in flight .| 3 0 1 
(xt, 2°) 

>a decay in flight.| 2 0 2 

2 -capture stars. . . .| 14 (*) 0 8 
(Orr, 2s) 

S'—> a decay in flight.| 0 1 0 

Ye-capture.stars « .). =| 18 2 6 
(Ol; 2) 

S++ 7 decay in flight} 6 23 4 
(a, 2) 

Wm-Capeure.stars 4 fa +: \feal 0 0 
(02, X=) 

= interactions in flight 0 2 0 


*) One of these events, though a certain 2, was not included in final ana- 
lysis, since it did not satisfy exactly our definition of an observed X’-hyperon. 


»~ prong correction factor mentioned above, by life time considera- 
tion and by extrapolating the fast X’ energy spectrum to lower energies. 
The single nucleon emission values will be used in VI, and the 2N-values 
in the next section of the present work. 

Details of the derivation of the final 1N-emission values. 

(2+) 39 events? 13 2-6: ="34 »~’s coming to rest, 2 2- > n~ decays 
at flight and 3 taken from the (X-, Oz) class to account for the z loss 
correction (sec. 2). 

(2+, a) 54 events: 48 directly observed, 3 taken from the (2*, Oz) 
events because of the z-dip correction (sec. 2) and 3 more from the (O 
», x-) events to account for the z loss correction in 2' > a decay. 

(2-, O x) 46 events: 18 x 2:6 = 47 slow 4’s coming to rest. To these we 
added 5 from slow (1+, Ox) decay in flight. From the total number, 
3 should be substracted as slow 2N-contribution, and other 3 removed 
to the (2-, z+) class of events because of the z-loss correction (sec. 2). 
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Table 4 
Corrected Y-hyperon emission values 


Type of event | Numbers emitted 


1N-k--captures: 


Dia Ween ent eS 39 
Drs RE a, 46 
Niles ihe cee 

(CS nrk esse dees 54 
(25, Owe. aa 10 
All + ' 


All 1N 2X-hyperons 
2N-k_-captures: 


Daas Poe eo eee ee cr 2 
Dine) a cot, Cartas se 9 
a ea pices 25 


All 2N X’-hyperons 
Total number of emitted 
2'-hyperons 


Calculated energy distribution 
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(2~, Ox) 70 events: 13 slow X*’s directly observed. One out of the 
6 slow (2'*, O z) was assumed positive and one more was added because 
of the 2'+ az loss correction. From these we substract 2 for the slow 
2N-contribution, and other 3 to account for the z~ loss correction (re- 
moved to the »'+-7--class). 


4. The 2N-reaction Rates 


In the present section we would like to estimate the reaction rates of 
the K--2N-capture mode, using the data obtained in the present experi- 
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ment, as well as other published data. The seven possible 2N-reactions 
are listed in Table 5, together with the calculated reaction rates, for a 
self conjugate nucleus assuming charge independence (IV). 


Table 5 
(1) K-+n+n—> “+H Pp 
(2) K-+n+p>2-+p 2/9 p?+2/9 g?+ 2/3 s?—4/9 pg cos 6 
(3) > Le+n 4/9 p2+1/9 g?+1/3 s2+4/9 pq cos 6 
(4) > A°+n 1/3 g3,+ s%, 
by K-Lptp> Stan 1/9 p2+4/9 @ +4/9 pq cos 6 
(6) = Sea) | P29 p24. 2)9.¢4 —4/9 pq cos 6 
(7) >A +p 2/3 43 


For comparison with actual emulsion experiments (n/p ratio ~ 1-3), the 
first reaction should be multiplied by (1-3)? = 1-69, and reactions (2), (3) 
and (4) by 1-3. All notations are the same as in IV. We shall summarize 
then briefly here: 

(r- 


3 
De 
(To H?| T=>) = qe# 


(T= a a oa Se: 


and 6 = « — f. The definition of g, and s, is similar to that of g and s, 
only H2% should be substituted for H2. 

By inspecting Table 5 it becomes clear that charged hyperons could 
be produced only in reaction (1), (2) and (5); namely (2°, 7), (2, p) and 
(X*, n) pairs. In the primary process, the hyperons from the (2°, 2) and 
(2+, m)-reactions are produced without charged partners, whereas hy- 
perons from the reaction (2~, #) are produced with a charged particle. 
Now subsequent interactions of the hyperon and the nucleon will distort 
the production picture to a large extent, but nevertheless one can hope 
to identify the above reactions, when direct identification of the hyperon 
is not possible, by a study of the accompanying stable prongs. In parti- 
cular (X+, n) and (2-, ) production processes should be expected to 
appear, to some extent, as Y* clean events, and (2~,#) production should 
seldom appear as »~ clean events, and quite often appear as a 4’ -hyperon 
accompanied by a fast proton. Indeed, from systematic studies of proton 
and neutron initiated stars!) "), one can estimate that about 25% of the 
neutron interactions (in our energy range) produce zero prong stars and that 
only 3% of the proton interactions yield zero prong stars. Thus, one 
expects that about 25% of the (2+, ) and (2°, ) productions would 
appear as * clean events, and that practically none of the (X~, #) pro- 
ductions appears as a “2 clean event”’. 
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If we turn now to the world collection of identified fast hyperons 
(Ts > 50 MeV) produced by A--captures at rest in nuclear emulsions‘), 
8) 12) which represents certain examples of 2N-A~-captures, we find the 
following very interesting results: 

(i) Out of 13 identified X+-hyperons, 5 were ‘‘clean events’’ (4 were 
accompanied by a proton with kinetic energy over 30 MeV). 

(ii) Out of 15 identified X--hyperons not a single one was a ‘‘clean 
event”? (6 of 11 of these were accompanied by a proton with kinetic 
energy over 30 MeV). 

The only reasonable interpretation of the above phenomena, as was 
pointed out already by the K~-Collaboration§), is that the production 
rate of the (-, 2)-reaction is very small. In analogy with the (2, ”) 
events, a production of merely 3 (2~, 2) events should have manifested 
itself by giving rise to a single “clean event”. No such event was ob- 
served, therefore we may conclude that the (2~, ) to (>, #) production 
ratio is probably smaller than 3/13. In the following analysis we shall 
assume that the production rate of the (2, 7)-reaction is zero. This point 
will be eventually checked by identifying more fast X~-hyperons, but 
probably we could not be very wrong by assuming that the (2, 7)-pro- 
duction rate iszero—namely that the T = 3/2 2N—matrixelement (f) iszero. 

We wish to comment about the multinucleon hyperon absorption pro- 
bability. Since the energy of 2N-hyperons is quite large, the transmission 
probability and therefore also the absorption probability A‘ of positive 
and negative 2N-hyperons is assumed to be equal. One cannot use here 
the 1N A,’s obtained in VI, because the 2N-reaction is expected to take 
place in a region of high nuclear density and also we have some evidence 
that the 2N-captures take place mostly in the heavy emulsion nuclei 
(see VI). In the analysis of our stars in flight (III) we have obtained 
Ay = 0-77 + 0-14. A recent analysis of interactions of fast AK--mesons 
in flight, performed by the Livermore?) group, yielded similar results. 
Since it is reasonable to assume that the fast K--mesons are absorbed 
uniformly throughout the nucleus, one may use the »’ mean free path in 
nuclear matter given by the Livermore group for calculating 4,3). 
Using our data (III) as well as the Livermore data, we estimate A to 
be = 0-7. Since the can distribution in the stars in flight (ITI) is 
similar to the 2N-2-energy spectrum in the present experiment (see 
Fig. 2), we shall use here this value. It should be pointed out that, un- 
fortunately, the 2N-reaction rates are rather sensitive to the value of 
A$‘. A change of A} from 0-7 to 0-8 would increase the estimated number 
of produced 2N-2-hyperons by about 50%. Thus, a better estimate of 
the 2N-reaction rates would require more exact knowledge of the fast 
*-hyperon absorption probability. 
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The 2N-2-absorption probability used in the present analysis is 0-7. 
We estimate that it could be between 0-6 and 0-8 and thus the total 
number of 2N-2-hyperons produced turns out to be 18049. Our best 
estimate of the total number of 2N-K--absorptions in our experiment 
(derived from the analysis of the 1N events; see VI) is 400 + 50. Thus: 
N { (A°, n) + (A°, p) } = 220 + +, 

We wish now to estimate the individual 2N-reactions. Since (X-, 1) 
~ 0, the T = 3/2 matrix element (pf) is assumed to be ~ zero, and the 
reaction rates take a much simpler form — in particular we get that: 
(2°, nm) = 1/2(2-, p) and (2°, p) = 1/2(2+, n). By using these simplified 
relations one can calculate the individual production rates of all the 
2N--reactions. 

The analysis of our own data will be presented now. The details of the 
25 unidentified fast 3'*-hyperons (see Table 4) events are summarized 
below: 


Number of stable prongs 


DI total 


The number of protons over 30 MeV is given in brackets. 

By the arguments presented earlier in this section, we may assume that 
(2-, n) ~ 0, and that the number of the “clean” events represent about 
5/13 of all (2*, m) productions. Also, in the world collection of identified 
2N--hyperons, 6 out of 11 2~’s and 4 out of 13 4t’s had an associated 
fast (> 30 MeV) proton. Therefore, the best division of the 25 observed 
+'t+-hyperons would be 11 2+ and 14 2, and thus, our estimate of the 
2N-charged hyperon emission value becomes: 


Clean events With fast protons 


Reaction Sees (> 30 MeV) 
CnatCteC. | ——— 
observed |expected* observed |expected* 
(22,7) 13 4 B} 17 (all 4 
(2?) 23 0 0 together) 13 


*) The expected number of ‘‘clean events” is 5/13 of the (2*, 2) emis- 
sion value, and that of fast protons is 6/11 and 4/13 of the (2°, p) 
and (+t, m) emission values respectively. 


Comparing these emission values with Table 4, we get that 17% of 
all ©+-hyperons and 21% of all X~-hyperons are produced in A~-multi- 
nucleon captures. This agrees with the recent number published by the 
K--Collaboration8) (15% X+ and 25% 2). Using the 2-emission values, 
the 2N-absorption probability, and the above simplified relations among 


234 Nikolit, Eisenberg, Koch, Schneeberger, Winzeler Ee Pass 


Table 6 


Reaction (1) 2-n| (2) 2p (3) X°n| (4) A°n| (5) Ltn] (6) 2° P| (7) APe 


numbers 
of events ~0 
(all 400) 


140 43 22 


Rates in % 35% | 11% | 55% | 20% 


the X-reaction rates, we obtain the 2N-2-production values. They are i] 


summarized in Table 6. 

As we stated before, the estimate of the total 2N-A-production was 
220+,7). The separation between the (A°, ) and (A, #) reactions will be 
done by using the fast (> 60 MeV) proton data. We have observed 137 
fast protons emitted from the (0 z, 0 2’) and (0 z, HF) stars (see Table 1) 
and estimate that ~ 17 of these must be due to subsequent interactions 
of particles (z’s and 2”s) produced by 1N-K--absorptions (see Table 2). 
One additional fast proton was subtracted to account for unidentified 
fast X-coming to rest. The remaining 119 fast protons are, therefore, 
very probably emitted directly in one of the 2N-reactions. The energy 
spectrum of the fast protons is plotted in Figure 4. An estimate of the 
total number of protons produced in the 2N-reactions may be obtained 


h 


Energy distribution of protons 
= with energy T>60MeV from stars 
Oa with stable prongs only 


Number ef events 
S 


5 
60 8 10 120 1460 160 180 200 * Tp (MeV) 
Fig. 4 


by extrapolating the observed spectrum to zero energy (linearly). We 
thus get about 50 additional events. This means that the protons over 
60 MeV represent about 70% of all protons directly emitted in a 2N- 
reaction. Now the number of protons not associated with a Y--hyperon 
from reaction (2) (>, p) is 77-23 = 54, and similarly from reaction (6) we 
expect 22 protons, all together 76 events. About 70°% of these should 
have kinetic energies above 60 MeV, namely 53 events. To these numbers 
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we must add the expected number of fast protons from 2'+ and 2°- 
- absorptions. The fast proton yield in 1N-2*-absorption (mean energy 
release ~ 110 MeV) is about 17%, as was shown in section 2. On the 
other hand, the fast proton yield in high energy z*-stars (energy release 
of ~ 230 MeV) is about 40% §)?). Since the 2N. -+-hyperon absorption 
is associated with an energy release of ~ 180 MeV (Ms; —M, = 80MeV, 
and in addition to that about 100 MeV »-kinetic energy), we have esti- 
mated the fast proton (> 60 MeV) yield in 2N-Y+ and XY °-absorptions 
to be 30% and 15% respectively. A Y--absorption, similar to gv~-absorp- 
tion, would very rarely yield an emission of a fast proton. Thus, the 
31 2*-absorbed would give us 9 fast protons, and the 27 (since (2°, 2”) = 
38 and A=‘ = 0-7) X°-absorbed would yield 4 fast protons. The total 
number of fast protons produced directly and indirectly becomes now 
66, and 122 — 66 = 56 fast protons must be due to the (A°, p)-reaction. 
The production value of this reaction should be about 56/0-7 ~ 80, 
and therefore, that of the (A°, ) reaction 220—80 = 140. 

Our best estimate of all the 2N-reaction rates are summ rized below. 
The errors are about 50%. 


5. Discussion 


In the present experiment we have analysed about 1100 A--captures 
at rest on complex nuclei, and we estimate that about 400 out of the 
1100 — namely about 35° — were multinucleon captures. Our best esti- 
mate of the frequencies of the various 2N-capture modes is given in 
Table 6 above. However, we wish to emphasize that only the total num- 
ber of multinucleon captures should be considered reliable, and that the 
individual reaction rates are known to an accuracy of 50% only. Ap- 
parently improved statistics and a better estimate of A} are required 
for a more exact determination of the various 2N-reactions rates. Con- 
sidering the world statistics, we may make more definitive statements 
about the 2N-reaction rates of charged hyperons: the frequency of the 
(2-, n)-reaction is quite small — its upper limit being about 30% of the 
(X-, p)-reaction. Also the ratio of the reactions (2°, p)/(2*, ”) may be 
regarded as being ~ 1:5. A less reliable statement could be made about 
the 2N-A-production: if A3¥ is indeed % 0-7, then about 50% (+ 20%) 
of all 2N-K--absorptions give rise to a A°-hyperon (close to the yield 
from the 1N-K--absorptions; see VI) and the ratio of (A°, 2)/(A°, p) pro- 
duction is about 2 + 1. 

We wish to state that we have an indication (see VI for details) that 
the 2N-absorptions take place more on the heavier emulsion nuclei 
(AgBr), since the percentage of electrons associated with certain 2N -stars 
was 28-7 + 4-4%, whereas the corresponding frequency in certain IN- 
captures was 18-2 + 2:1%. It should be noted also that the 2N-yield 
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in K--captures in deuterium is very small!). This is expected in the — 
»*-model (see below) but perhaps also from general considerations of the 
correlation among nucleons. 

Now, wo wish to comment about a recently proposed model?) (the 
“‘¥*-model’’) accounting for the source of 2N-K~-absorptions. According 
to this model, the fundamental K~-absorption occurs at the periphery 
of the nucleus; but this absorption may sometimes produce a relatively 
long lived K--proton T = O resonant state (the 2*-state) which may 
penetrate the nucleus, collide with other nucleons and give rise to the 
reaction: /* + N > Y + N, namely a 2N-reaction. In this model, the 
2N-reaction rates have a very simple form: (2-,”)=0, (2°, 2) = 
(2°, p) = 1/2(2-; p) = 1/2 (2+, n) and (4°,n) = (A°, p). In complex 
nuclei, having 1/p ratio of ~ 1-3, one should expect, according to the 
2*-model, that (2-, p)/(X*+, 2) ~ 1:3 and also that (A°, 2)/(A°, ) ~ 1:3. 
Our reaction rates (Table 6) do not contradict the predictions of the 
/*-model, but this should not yet be taken seriously, because, as we 
mentioned before, the frequencies given in table 6 are uncertain to within 
~ 50%. We wish only to remark that the (A°, m)/(A°, #) ratio could also 
serve as an independent check for the model, in addition to the (2~, p)/ 
(2+, n) ratio and the determination of the absolute yield of the (2°, 1)- 
reaction. 
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Interactions of K--Mesons at Rest in Nuclear Emulsions 


VI. The Single Nucleon Capture Mode 


by W. Koch, Y. Eisenberg*), M. Nikoli¢**), M. Schneeberger 
and H. Winzeler 
Physikalisches Institut der Universitat Bern 


(19. XI. 1959) 


Abstract. From an analysis of the pion producing events in K—-captures at rest 
in nuclear emulsion, the features of the single nucleon A--capture mode were 
studied. Using the pion and 2-hyperon emission probabilities obtained in the 
present experiment, and assuming charge independence, all the single nucleon (1N) 
reaction rates could be determined. Comparing our data to other K~-absorption 
experiments, the energy dependence of the 1N matrix elements becomes evident. 
It is estimated that 63% +5% of K~-captures lead toal1N reaction and the rest give 
rise to multi-nucleon reactions. A study of electrons associated with the K~-capture 
stars indicates that a large fraction of the 1N captures take place in the light 
emulsion nuclei and that most of the multi-nucleon captures take place in the 
heavy nuclei. It is also shown that the 2 (or z) charge exchange scattering is small, 
in contrast to a large X-interaction (2'—> A) cross section. 


1. Introduction 


In a previous paper (V) the results concerning the multinucleon (also 
2N) capture mode of K--mesons at rest in nuclear emulsions were pre- 
sented. In the present work we shall discuss the single nucleon (= 1N)- 
capture mode, obtained from a complete analysis of about 1100 K-- 
absorptions at rest in emulsions. 

From the detailed analysis of all events observed it will be shown that 
53% + 5% of all K--absorptions lead to a 1N-capture. This number 
Joes not depend, however, on the complete analysis, and could be ob- 
tained (assuming charge independence) from the total number of directly 
observed pions and from the pion absorption probability, since a 1N- 
absorption — by definition — has a pion in its final state: A~ +N —> 
Y +2. Thus the results given in the present paper will be based upon 
he study of about 700 1N-K~—-captures. 


*) Also from the Weizmann Institute of Science, Rehovoth. 
‘*) On leave of absence from the Institute of Nuclear Sciences, Boris Kidrich, 


Belgrade. 
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A detailed and complete discussion of the raw observed values of all | | 


1100 stars is given in V. 

The pion events, z-energy spectra, and the zt/m~- ratio are discussed 
in section 2 of the present work. In section 3 the emission values of the 
1N-S-hyperon events (namely, 2-hyperons arising from a 1N-K-- 
capture) are briefly summarized. The detailed derivation of the 2-emission 
values from the raw observed values, and the separation into 1N- and 
2N--events is given in V. 

In section 4 the pion and -hyperon absorption probabilities are dis- 
cussed, and in section 5 the single nucleon reaction rates are presented 
and compared with the reaction rates obtained in other experiments. 

The results of a search for electrons associated with 1N- and 2N-K-- 
absorptions are given in section 6, and in section 7 the final conclusions 
of the present work are summarized. 


2. The z-Events 

We have actually observed 373 2-mesons and estimated that about 
37 pions were lost in the extreme 10°% of the emulsions (see V). Thus, the 
total number of charged pions emitted in all K--captures in the present 
experiment becomes 410, and the ratio: (charged z’s emitted) / (all K-- 
stars) is 37.2% + 1.9%, in good agreement with the corresponding value 
recently published by the K--Collaboration?). 

The energy spectrum of all the pions observed is given in Figure 1, 
and that of the positive and negative pions in Figures 2 and 3, respec- 
tively. The dimensions of our stack were such that pions above 100 MeV 
could seldom be stopped and identified. It should not be expected to find 
positive pions above 95 MeV, since the only production mechanism for 
mt is the (xt 2*)-reaction the Q value of which is 95 MeV. One may 
expect, however, negative pions above 95 MeV, from the (z~ A°)-reaction 
(Q value of = 170 MeV). The few pions with energies > 90 MeV which 
we were able to identify (3 events) were negative. No positive pion 
having an energy above 90 MeV was identified. The corrected number 
of pions with energies exceeding 95 MeV is 41. 9 of these had kinetic 
energy certainly (outside one standard deviation) above 120 MeV. This 
seems to indicate that the »-capture in negative energy states?) and 
a simultaneous emission of fast + (> 95 MeV) from the (z+ 2~)-reaction 
does not play an important role in the K--absorptions at rest in nuclear 
emulsions, and that most of the fast pions are due to the (x— A°)-reaction. 

The total (7 A°)-production rate, however, is expected to exceed the 
number of 41 events considerably because of the large inelastic scattering 
cross section of pions in the corresponding energy interval*) and also 
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because ~ 1/3 of the pions from this reaction are produced with ener- 
gies < 95 MeV. 

The unidentified pions (156 of 410) were divided, at each energy inter- 
val, according to the proportions of identified pions in the same energy 


Number of t’s 
per 5 MeV 


12+ 

af : 

‘ zee 
ee 


- ~ ns — > 
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Fig. 1 
Energy spectrum of the 373 observed pions 
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Fig. 2 
Energy spectrum of the 54 identified 7> mesons 


interval. Pions having kinetic energy above 95 MeV, were assumed to be 
all negative and originate from the (a~ A°)-reaction. . 
The final pion emission values which we have obtained are: 


positive pions: 80 


negative pions: 330 
at/a- ratio = 0.24 + 0.03 
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These numbers will be used in section 6, in the derivation of the single 
nucleon reaction rates. The z*+/z- ratio obtained in this experiment does 
not agree with the bubble chambers results*) extrapolated for K~-absorp- 
tions at rest in nuclear emulsions (using an ”/p ratio of 1.27). The reason 
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Fig. 3 
Energy spectrum of the 200 identified 7 mesons 


for this decrepancy, as was stated before (see III), is the A~-nucleon re- 
lative momentum dependence of the 1N-matrix elements (due to the 
nucleon momentum spread in complex nuclei). The z+/z~-ratio observed 
in bubble chambers*) and emulsions is summarized in Table 1 below. 
(All numbers extrapolated to emulsions using ”/p ratio of 1.27). The 
energy dependence of this ratio is quite clear. 


Table 1 
at/n~ ratio in K~-absorptions 


Experiment Relative K~-Nucleon| m+/a~ ratio 
momentum, MeV/c 


H-bubble chamber K—at rest . | 1. . 0 0.83 
D-bubble chamber (a) K- at rest .. . 70 0.41 
Present experiment K~ at rest, emulsions 120 0.24 + 0.03 
H-bubble chamber, A~ at flight . . . . 420 0.23 
Emulsions (b) A~ at flight ...... 380 0.10 + 0.04 


(a) The derived proton and neutron absorption rates were used. See section 5. 
(b) Based upon the combined results of III and ref. 5. 


CS | 
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3. The 2-Hyperon Events 


The observed values as well as the derivation of the emission values 
and the separation into 1N and 2N-events were already given in detail 
in V. We shall summarize here only the main steps used in the analysis: 

(a) Each definitely identified 2 at rest (namely, each baryon coming 
to rest and producing a two or more prong star, or a star with only one 
prong longer than 200 mu) was assumed to be equivalent to 2.6 >-- 
hyperons emitted. This 2~-prong correction factor was obtained by 
using world statistics of K~-absorption on free protons in nuclear plates. 

(b) The slow (below 50 MeV) unidentified Y*-hyperons (6 events) were 
divided by arguments concerning the S-life time and the energy spectrum. 

(c) A small tail (5 events) of 2N-2’s was assumed to be among the slow 
LN -2’s: 

Using these corrections (see V) the following 1N-emission values were 
obtained: 


Table 2 
Corrected 1N-X-hyperon emission values 


Type of event Numbers emitted 


All 1N-2’-hyperons 


4. The Pion and Y-Hyperon Emission Probabilities 
The pion and +-hyperon experimental emission probabilities which 
have been used before (see III and IV), namely: 


(s)_ Nw, 2'*) em 
Be = i‘ 
NG a em 
Ey. IN (as) ey 


could be somewhat biased since the production directions of the pion and 
hyperon are correlated (see Figures 4 and 5 below), and peaked at large 
angles. Thus, an observed Y+-hyperon (or 2*-meson) could be preferen- 
tially due to an emission direction away from the center of the nucleus, 
and its 2~ (or 2) partner would be travelling in the direction of a large 
nucleon density which would result in a stronger absorption. One has to 
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correct, therefore, for the above correlation. The correction will depend 
somewhat on the model assumed for the A--capture, ‘but since it is 
small anyhow, the corrected emission probabilities will not be very 
sensitive to the model assumed. 


[al 17 events with stable prongs. 
10 + J 46 ,clean’ events. 


} Al > 
0 20° 40° 60° 80° 100° 120° 140° 160° 180° “xr 
Fig. 4 
Distribution of angles between z- and 2X-emission directions in (x, X) events 


46 events 


0 20° 40° 60° 80° 100° 120° 10? 160° 180° * > 
Fig. 5 
Distribution of angles between az- and b-emission directions in (m7, 2’) events, 
calculated from a nucleon momentum distribution 
~ p® eP*/@ (a =170 MeV/c), assuming the 1/v;¢)-law. 


Since one needs here the use of a distinct model we shall take for these 
considerations the peripheral model, but we must emphasize that this 
does not mean that we commit ourselves with this assumption. It only 
means that a peripheral model would be in good agreement with the 
results or e. g. angular distribution in (a, ¥)-events, the distribution of 
(I, + Ty) (Figure 6) the large percentage of clean (z, X')-events and the 


small values of A,. 


: 
: 
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We shall thus assume a peripheral absorption in the calculation of the 
z- and X-emission probability. As was stated before, the results will not 
be sensitive to this assumption. . 


uN 
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Distribution of (T,,+T y) obtained from 64 (zm, X)-events 


In general, for any capture model, the relation between the experiment- 
ally observed emission probability E£,* of particle a and the correct 
emission of particle } (F,) is given by: 


& (2) 


This is identical to relation (1) above. Here EF, is the probability for 
simultaneous emission of particles a,b. The relation between E,, and E,, 
and £, is more complicated and will depend upon the model assumed. 
This is given in detail in the appendix. We are thus able to calculate 
from our experimental values the corrected z~- and 2--emission prob- 
abilities. But we can also determine directly Ey. (see appendix) from 


Table 3 
Emission probabilities 


Particle Corrected emission 
probabilities 
z+ in associated (mz, 2) production . . . Eo = 0.91 + 0.05 
az in associated (n-, A°) production ..| EW =08 40.1 
INE ashy DELON Canta urtnl nt gelety a see Ey+ = 0.52 +0.06 
1N-2-hyperon Exy- = 043 + 0.05 


simultaneous + and m~ emission .. . Eq-,5+ = 0.44 
simultaneous X and a+ emission. . . Ez 5- = 0.36 
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a detailed study of the fast protons (above 30 MeV) associated with the 
x-events. The final emission values, given in Table 2 below, were obtained 
by requiring best agreement with our observational values. We had no 
way of determining directly from our experiment E\) (the emission prob- 
ability of the a~ associated with a direct A°-production). It is ex- 
pected to be smaller than E), since the pion interaction cross-section 
rises in this energy range. By using z~-interaction data and figure 7 
(appendix) we get: E\”) = 0.8 + 0.1. This value, together with the other 
emission probabilities in Table 3 will be used in the next section for 
determining all the 1N-reaction rates. 


5. The Single 
Nucleon Reaction Rates 


The following are the seven possible reactions resulting from K—-ab- 
sorptions on single nucleons: 


Reaction Reaction vate 

(1) K-+p>at+2- vy24+2/3+4+2 2/3 7 cos p 
(2) >n-+2+ yo 4 2/3-—2:2/3 7 cos p 
(3) > m+ 2° 2/3 

(4) > 2°+A9 ar, 

(5) Kk-+n>7°+2- 2r 

(6) —>n-+2 22 

(7) >n2-+A° 47, 


The reaction rates were obtained for a self-conjugate nucleus (number of 
neutrons equals number of protons) by assuming charge independence 
(see III for details). For comparison with actual emulsion experiments, 
the neutron reactions should be multiplhed by 1.27 (the average n/p ratio 
in emulsions, assuming a modified Fermi-Teller Z capture law®), which 
yields 30°, captures in CNO and 70% in AgBr). The matrix elements 
(see IIT) are: 


_ <T=1|Hs|T=1) 


rev - <T=1|Ha|T=1)| 


 <T=0|Hs[T=0> * ia t= aes T= 0> 


From the pion and X-hyperon emission values (sections 2 and 3 respec- 
tively) and by using the emission probabilities given in section 4, we 
can derive all the single nucleon production values, assuming charge in- 
dependence. The method has been discussed before in detail in IV. We 
shall, therefore, mention it very briefly here. Let N ( ) ., be the emission 
values of the particles in the brackets, and let N ( )proa be the production 


values of the bracketed particles. Then, from the result of section 4 we 
get: 
Se N (Jem | 
N (at 27) ne) « (1) 


© yt 


prod aa 
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N (a- St) oF Ng (a- Cale (2) 


prod En-s+ 
eo ES if 
N (x 2 ) prod = Ei (0 TC, DP )ak = [Ey — Ey 7 N (xt Je) (5) 


N (a 2°) roa = N (x° X-)..o4, by charge independence (6) 


pro 
1 
N (70- LEP ree pa iN (707) ea ae [N lea N (%- 2°) coal} (7) 


and again by charge independence: 


1 


se} fo} 1 
N (x a area rg BD [N (a+ o) prod ray (1- 2") prod i 1278 


Nis 2) 


prod 


(3) 


WV (20° “A )orca= pag N (0 Apr (4) 


prod —_ 


| The final reaction rates obtained in this experiment are summarized 
} in Table 4 below. They are in fair agreement with the results of the 
) K~-Collaboration). The errors quoted are statistical as well as syste- 


Table 4 


; Production values 
Reaction 
Numbers Percentages 


88 + 12 ioe cic: 
123 + 26 17-736 
68 -E 17 7202.4 
65 + 22 Oe e341 
95 + 30 13.6 +4.3 
95 + 30 13,6 44.3 
164 + 56 23.5 + 8.0 


698 + 52 


matic, coming mostly from uncertainties in the emission probabilities 
and the 2-correction factor (section 3). 

| The relative number of single nucleon captures in K~-absorptions at 
| rest in nuclear emulsions is then: (698 + 52)/1104 = 63% + 4.5%. This 
| number is in agreement with the recently published number (~ 30% 
| 2N-capture) by the K—-Collaboration (Kiev reports, 1959). We wish to 
| emphasize that this number is not sensitive to the ratio of heavy to light 
| nuclei capture assumed. The error in the total number of 1N-captures 
' is essentially determined by the statistical error in the number of ob- 
| served pions (~ 400 events) and by the systematic error in the pion ab- 
' sorption probabilities. But since the pion absorption probability is any- 
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how small, the total number of 1N-captures is not very sensitive to it. 
Also, one should note that the errors of the individual reaction rates are | 
correlated (see method of derivation of the reaction rates outlined 
above). 

Recently’), the absorption of K~ at rest in deuterium and the K--p | 
interaction at flight has been studied by the Berkeley Bubble Chamber | 
Groups. All the published single nucleon reaction rates for the various _ 
experiments are given in Table 5. The single nucleon reaction rates in 
deuterium were derived*) from the data published by the D-Bubble 
Chamber-Group) by assuming charge independence and by taking into 
account only »' > A-transition. The X-charge exchange probability is prob- 
ably small*) and was neglected. By studying Table 5 it becomes clear, 
as was pointed out in III, that the A~-nucleon interaction depends rather 
strongly upon the relative K--N-momentum. In particular, the large 
change in cos@ (the phase angle between the T = 1 and JT = 0 matrix 
elements) between P,,, = 0 and P,,, = 70 MeV/c is apparent. Later on, 
y does not seem to depend anymore upon the energy. On the other hand, 
with the increase of P,,,, the T = 1 state, both for the »' and A-reac- 
tions, seems to become more and more dominant. Thus also neutron 
captures seem to become more important at high P,,, values than at 
lower ones. The increase in direct A-production is opposite to what one 
would expect from simple phase-space arguments. The normalizing mo- 
mentum phase-space factor (POG POM: varies only from ~ 0.5 to ~ 0.6 
in the energy range considered here. Thus the - and A-reactions seem 
to depend differently upon P,,,. 


6. The Relative Yield of 1N and 2N Reactions in K~ Captures in Heavy 
and Light Nuclei 

A systematic search was conducted for electrons associated with K-- 
absorptions giving rise to z-mesons and slow X-hyperons and to fast 
(over 50 MeV) X-hyperons and fast (over 60 MeV) protons. The first 
class of events represents certain 1N-absorptions and the second class 
certain 2N-absorptions. The results of this search are summarized in 
Table 6. 
A certain electron had to have over 4 grains (15 keV). Questionable elec- 
trons are followed by a questionmark. The final yield was obtained by 
taking into account half the questionable electrons and by correcting for 
random background electrons the yield of which was determined from 
proton endings. 

From Table 6 it becomes clear that the yield of electrons is significantly 
larger in certain 2N-absorptions than in certain 1N-absorptions. Also, 
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Table 6 
Electrons associated with K~-capture stars 
Observed Number of T= 
No. + $(IlI+IV : 
Type a Nip ga perenne WaT 2 ( ) Yield 
ofevent |. ents[Blob+| € |Blob+ é(?)|Blob] ob- | cor- in % 
é €(?) served| rected 
(x, 2) 65) Zo ae 3| 71| 7.5,\—6 | S4e%Qresise, 


Certain 1N | 411| 33 | 32] 19 | 21] 56] 85 75 (18.2% + 2.1% 
Certain 2N |. 151 | 14 | 24] 8 |- 10} 16 |-47% | 434.2370, eae, 


when both wz and & are emitted ((z, »)-events) the yield seems to be 
particularly low. Since one expects to find more electrons (both Auger 
electrons and any others too) associated with K~-captures in the heavy 
emulsion nuclei than with captures in the light nuclei, the above ob- 
servation indicates quite strongly that captures in AgBr lead more often 
to a multi-nucleon reaction than K~--capture in CNO. For a more quanti- 
tative statement one needs to know the proportion of K~-captures in CNO 
and AgBr, and also the yield of electrons upon capture in the various 
elements. This, unfortunately, is not very well known. If one makes the 
extreme assumption (which is perhaps not so bad) that AK--capture in 
CNO does not yield any electron emission, we have carried out the 
analysis for the two possible capture mechanisms: heavy/light absorption 
ratio is 7/3 (Fermi-Teller Z-law®)), and heavy/light = 1:1. The results 
of this analysis are given in Table 7. It seems, for both assumptions, that 


Table 7 
1N and 2N absorption yield in light and heavy nuclei 


Assumed k—-capture ratio, 
heavy/light = Tso eitad 
Whentsot all sNiereac trons samen ee yf |) Ble in heavy elem. 
OlealeZ NELCACtON S ume re SIME | OIA in heavy elem. 
Ors inheavy-clements: salamat 48% | 48% 2N reactions 
OLINGER ESM 5 Gk a 6 6 « WG AOOe. 2N reactions 


the 2N-capture occurs mostly in the heavy emulsion nuclei. It should be 
emphasized that the above yield of the 2N-reaction in AgBr is only a 
lower limit. If the yield of electrons from the light elements is different 
from zero, using our experimental values, we obtain that more of the 
2N-reactions take place in the heavier elements and less in the light ele- 
ments. The recent data‘) of the Deuterium bubble chamber group also 
indicate that the 2N-reaction yield in K--captures in D is very small. 


Vol. 33, 1960 Interactions of K--Mesons 249 


7. Conclusions 

We would like to summarize now, briefly, the main conclusions reached 
in the present works. 

(1) The single nucleon K--captures form 63% + 5% of all K--absorp- 
tions at rest in nuclear emulsions. The multi-nucleon K--capture mode 
forms then 37% + 5% of all K--absorptions. No evidence of a substan- 
tial 2N-capture mode was found in the interactions of fast K--mesons 
in nuclear emulsions (III, 14). 

(2) The single nucleon K--capture matrix elements are energy de- 
pendent (see Table 5 section 6). In particular, if the relative C. M. 
K--nucleon momentum increases, we get that: 


(i) The direct A°-production increases (see section 6 and 3). 

(u) The T = 1 state K--captures become relatively more and more im- 
portant, and therefore the neutron to proton K~--absorption ratio 
increases. 

(iii) As soon as P,,, is different from zero, the phase angle between the 
T = 1 and T = 0 matrix elements changes rapidly. At higher P,,, 
values, it does not seem to change any more. It might be due to the 
fact that for P,,, = 0, only pure S — wave captures take place). 


(3) An examination of slow electrons associated with certain 1N-K-- 
captures and certain 2N-K--captures indicates quite strongly that the 
2N-processes occur mostly in the heavy elements of the nuclear emulsion. 
It seems also (but statistically less significant) that events with associated 
za + 2-emission occur mostly in the light emulsion elements. 

(4) Generally speaking, our single nucleon K~-captures data seem to 
be in agreement with the assumption of peripheral absorptions, but do 
not exclude the possibility of other capture models. Peripheral absorption 
is expected from a detailed calculation of a K--cascade in emulsion 
atoms’) (taking into account the nuclear matter distribution), and is 
in agreement with our observations of a very small pion absorption pro- 
bability, a large correlation both in energy and angle between the pion 
and »-hyperon in the associated (z, 2’) events. 

(5) Within the framework of our model the z-absorption probability 
agrees with the pion interaction data (8. 9). The 2-hyperon absorption 
probability is much larger, which indicates a very small +-interaction 
(>' > A) mean free path in nuclear matter. This statement becomes even 
stronger if one considers points (3) and (4) above. 

(6) The Y and z-charge exchange scattering is small. Only one probable 
event of a »' (or mz) charge exchange scattering inside the nucleus in 
which the particles were produced, was found. (This is the only published 
event of that type.) 
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APPENDIX 


A. Combined Emission Probabilities 


When two particles a and b are produced inside the nucleus an approxi- 
mate emission probability Ej for particle a is given by the number of 
events, where a and b were emitted N (a, b),,, and the number of events 
where a was absorbed and only b was emitted N (0a, 0)... 


je NG, Dem gee Ean (1) 
i N(@, b)em+N (04, b) em Ey 


We shall calculate now the correction which has to be applied to E; in 
order to get the true emission probability E,, defined by: 


jee N(a) 


emitted 
a~ "N(a) (2) 


produced 


E; is different from E, when the emission directions of a and 6 are cor- 
related. The relation between Ej} and E, will depend upon the angular 
correlation between a and b, and upon the production position in the 
nucleus. The calculation will be carried out for particles emitted in op- 
posite directions under two assumptions: (a) homogeneous production 
throughout the entire nuclear volume, and (b) surface production. 

Each emission probability can be written as a product of two factors, 
e and 7. ¢ is the emission probability for a nucleus having no potential 
barrier (depending only on the mean free path A in nuclear matter, and 
I is the probability for the surface transmission (see also ref. 11). 

For the homogeneous production we have: 


See ie i) 
hom Te ae. en 
Cah = : Ghat BIR aVe 


Volume 
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or, after integration: 


1 
Ale 


on 3 i 
om = tae LA) ee] 


4a (1 — (1 +.4,) e-4a} (3) 


where A, = 2R/A,, 4, = 2R/A, and R is the nuclear radius. Note that 
for the limiting case 4, > 0, we get Capp’s#4) formula: 


nom 3 1 =, 
e =e [54+ +4) e4—a]. (4) 
erm as a function of A is- plotted in Figure 7. €,, can be written, by 
using (4), as a function of e, and e,. Since we have: 

beac  and, bea Te, (5) 


the true EF, can now be calculated from the experimental FE; (see (1) 

above) if E,, 7, and 7, are known. If only Ej and E; are known then 

by successive iterations (knowing 7, and 7,) E,, and E, can be calculated. 
For the surface model we have: 


eet em 2a ae 4), (6) 


e"™ as a function of 4 is also plotted in Figure 7. In this case one gets 
immediately : 


i gt eel (7) 
and by (1) we obtain: 
fg Sh rll = 6): (8) 


Note that due to the linearity of (7), these relations are also valid for 
any mixture of nuclei, namely we always have: 

omy = 2m + 2h — 1. (7) 
The emission probabilities for particles produced at different distances 
vy = aR from the center of the nucleus have been calculated for a =0.6; 
0.8; 0.9 and 1 (=surface model) as‘functions of A and are plotted in 
Figure 7. In the case a=7/R=0.8 the emission probabilities are at least 
for small A the same as in the case of the homogeneous model. 

In the present experiment, due to the relatively high energy of the 
pions produced, we have assumed. 7,+= 7,-=1. For the 2-hy- 
perons, using Capp’s internal production spectrum"), a “nuclear 
potential of — 10 MeV, and a Coulomb potential of + 9 MeV for the 
heavy emulsion nuclei and + 3 MeV for the light emulsion nuclei, we 


get (classically) : 


LS Tyo= 0.86, T >. = 0.68. (9) 
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From (1), (7), (8) and (9) one can, in principle, calculate the individual 
x and S-emission probability as well as the combined emission pro- 
hability E,, ». 


mw 6 16 4-28 


Emission probabilities in dependence of 4 = 2R/A for particles produced at 
different distances y= aR from the center of the nucleus 


B. The z and & emission probabilities 


The +'-emission probability is obtained directly from our experimental 
values (see section 2): 
E*= INIA Gunta eS) ey 3H) 


NG Den Nae Od) | 0. Dae ay) 


Similarly, the emission probability of z~-mesons associated with »-pro- 
duction is: E@)" = 54/64 = 0.85 + 0.1. With the help of part A above, 
one gets for the corrected emission probabilities: 


Es ='050,; Be 089. (2) 


From this value of Ey-, using the results of A above and the neutron/ 
proton ratio in emulsions, one can calculate Ey. and Eso. We thus get: 


ES O61=e 017 (3) 


However, Ey, could also be determined from the analysis of fast protons 
associated with (z~, 0 X’) events. This will be demonstrated now. 

By comparing the fast (> 30 MeV) proton yield in (x+,0) and 
(x~, 0 2’) events (see Table 1 of V), it becomes clear that the 2--absorp- 


| 
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tions are seldom associated with the emission of fast protons, in contrast 
to X* and 2”°-absorptions. This is expected, since only neutral particles 
are produced in 2-captures. The total number of fast (> 30 MeV) pro- 
tons observed in our entire (corrected) sample of (a-, 0 2’) events was 
79. From this number one has to substract the contribution of fast 
(> 30 MeV) protons from: (1) inelastic scattering of x~ (or A’) produced 
in the (z~ A®)-reaction, (2) decays of cryptofragments (inseperable hyper- 
fragments). The fast (> 30 MeV) proton yield in the inelastic scattering 
of a (having similar energy as the x~’s from the (z~ A°)-reaction) is 
small—about 10%"). Thus we may use our a-posteriori knowlege of the 
(a A°)-production value (~ 160 events) for estimating the contribution 
to fast protons from (1) above. This contribution will not depend strongly 
upon the exact A~-capture model, since the inelastic scattering cross 
section (in our energy range) is about geometric?), and since in the sur- 
face model, whenever the pion escapes without going through nuclear 
matter, the A° will go through the nucleus and could also produce fast 


_ knock-on protons. Thus, process (1) will give about 16 fast (> 30 MeV) 


protons associated with (z-, 02’) events. Process (2) above (crypto- 
fragment decays) contributes very little to the fast proton formation, 
and can be roughly estimated by the following arguments: The direct 
and indirect (2+ N > A°+ N) energy spectra are very similar (see 
Ill). Thus, the cryptofragment formation yield per A° traversing the 
nucleus is expected to be the same in both cases. Since the 2-absorption 
probabilities are about 0.5, and since also about 50% of the A’s (in the 
surface model) go through the nucleus, the cryptofragment yield per 
observed pion is roughly constant. Thus we may use our (zt, 0 2’) events 
for getting the number of fast (> 30 MeV) protons arising from process 
(2). Since the (z+, 0 2’) events are very seldom associated with fast pro- 
tons, we estimate that process (2) would yield about 5 fast (> 30 MeV) 
protons in our entire 276 (x-, 02’) events. The rest—namely 79—16—8= 
55 events—originate then from 2+ and 2;-absorption. The total number 
of X+- and 2;-absorptions was determined by extrapolating the energy 
spectrum of the fast (> 30 MeV) protons in the (z~,0’) events to zero 
energy. We thus get 88 + 18 2+ and 2;-absorptions. Assuming that the 


| fast proton yield in X°-captures is 1/2 that of X+-captures, we get: 


88 = (He a ida z+) Ne Ss om 1/2 Ua en Ee xe) NH 2) pro (4) 


Since the production values depend upon Ey, and the experimentally 
observed values, equation (4) can be solved for Ey., namely: Ey. = 
9.52 + 0.06. With the resulting e,. the experimental value E)” was then 
sorrected and found to be 0.91 + 0.5. The error assumed is somewhat 
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smaller than our statistical error, since the same value of E%”" was 
obtained by the K~-Collaboration?), too. 

The final emission values used in the present experiment (see section 4) 
were obtained by a least square fit applied to (1)-(4) above. 
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Uber den 
Zusammenhang zwischen den Wightmanfunktionen 
und den retardierten Kommutatoren 


von O. Steinmann 
Physikalisches Institut der ETH, Ziirich 


(4. XII. 1959) 


Absivact. The connection between Wightman’s vacuum expectation values and 
the retarded functions of LrnmMann et al. is investigated in the case of the four point 
function. Necessary and sufficient conditions for the existence of a Wightman 
function corresponding to a given 7(%», ..., ¥,) are derived. The Fourier transform 
* (Py, Po Ps) Of v(%9—4y, .-., %—%3) is a boundary value of an analytic function 
7 (Ry, Ry, ky), regular in a domain § which is defined in the text. Certain boundary 
values of this function other than 7(p,) satisfy a linear identity. This identity en- 
larges the domain of reglarity of 7 still further. 

The Fourier transform (1, fy, pz) of the time-ordered product t(%)— 4%, ...) = 
< TA(x)... A(%s3) > 9 is shown to be everywhere a boundary value of the same 
analytic function 7 (k,). 

For the v-point case it is shown that W(%, ..., ¥,_;), if it exists at all, is uniquely 


determined by 7(%p, ...., ¥,_;) up to terms of a very special kind. 


1. Einleitung 


In den letzten Jahren wurden in der Quantenfeldtheorie verschiedene 
Formalismen entwickelt, die zum Ziele haben, die Theorie einer exakten 
mathematischen Behandlung zuganglich zu machen. Sie versuchen 
durch Verzicht auf die Einfiihrung der kanonischen Vertauschungsrela- 
tionen und eines explizit gegebenen Hamiltonoperators die bekannten 
Divergenzschwierigkeiten des herké6mmlichen Formalismus zu vermeiden. 

In diesen Versuchen spielen geeignet definierte Produkte von Feld- 
operatoren eine grosse Rolle. So hat A. WicHTMAN die Vakuumerwar- 
tungswerte der Produkte von Feldoperatoren in beliebigen Raum-Zeit- 
Punkten W,,(%», ..., %,) = < A(%)... A(%,) >» zu den grundlegenden 
Gréssen der Theorie gemacht). Er studierte die Konsequenzen der 
Grundpostulate der Theorie (Lorentzinvarianz, Lokalitat, Existenz des 
Vakuums, Definitheit der Metrik im Hilbertraum der Zustande) fiir diese 
Funktionen und zeigte, dass das System aller W,, die Theorie eindeutig 
festlegt. Leider kann der Teilchenbegriff (und damit im Zusammenhang 
die S-Matrix) nicht in einfacher Weise in den Formalismus eingeftihrt 
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werden. Ausser einer neuen, sehr durchsichtigen Ableitung des CTP- 
Theorems2) und des Zusammenhangs zwischen Spin und Statistik*) hat 
deshalb die Wightmansche Theorie keine praktischen Erfolge aufzu- 
weisen. 


Anderseits wird versucht, die Theorie aufzubauen als Theorie der S- 
Matrix. Dabei bietet besonders die Formulierung der Kausalitatsforde- 
rung Schwierigkeiten. Kausalitat wird iiblicherweise gleichgesetzt mit 
der Lokalitait der betrachteten Felder, und es sind gegenwartig zahlreiche 
Bemiihungen im Gange, aus der Lokalitatsforderung Eigenschaften der 
S-Matrix herzuleiten (Dispersionsrelationen). Bei diesen Bemtthungen 
haben sich die von LEHMANN et al.4) diskutierten y-Funktionen als ge- 
eignete Hilfsmittel erwiesen. Es handelt sich dabei um die Vakuum- 
erwartungswerte der sog. retardierten Kommutatoren (Definition siehe 
§ 2) von n Feldoperatoren, also um mit den Wightmanfunktionen eng 
verwandte Gréssen. Aus den oben angefiihrten Grundpostulaten der 
Theorie ergeben sich fiir die Fouriertransformierten der v-Funktionen 
Eigenschaften, die denjenigen der W-Funktionen bemerkenswert ahnlich 
sind. Der Zusammenhang mit der S-Matrix wird hergestellt mit Hilfe 
der sog. Asymptotenbedingung®), welche Aussagen tiber das Verhalten 
des Feldes im limes t > + co macht. Die positive Definitheit der Metrik 
ist eine Folge der Asymptotenbedingung und muss deshalb nicht beson- 
ders gefordert werden. Zusatzlich zu den erwahnten Eigenschaften, wel- 
che die individuellen Funktionen 7, betreffen, lasst sich aus dieser neuen 
Bedingung ein kompliziertes Gleichungssystem (GLZ Gl. 15) ableiten, das 
die verschiedenen 7, miteinander verkniipft. Wir wollen dieses System 
mit G bezeichnen. Die Funktionen 7, legen in ihrer Gesamtheit die Theorie 
wiederum eindeutig fest. 


Es erhebt sich damit die Frage nach dem Zusammenhang zwischen 
den beiden Funktionensystemen {W,} und {7,}. Die Funktion 7, ist ge- 
mass Definition auf algebraischem Wege aus W,, bestimmbar. Hat W,, 
die richtigen Eigenschaften, so erfiillt das daraus berechnete 7, alle Be- 
dingungen, natiirlich mit Ausnahme des Gleichungssystems G. Dieses 
wurde abgeleitet unter wesentlicher Bentitzung der Asymptotenbedin- 
gung und kann deshalb nicht aus den Eigenschaften der Wightmanfunk- 
tionen folgen. Ist umgekehrt ein System {y,} von r-Funktionen mit den 
richtigen Eigenschaften — inklusive G! — gegeben, so ldsst sich der zu- 
gehoérige Feldoperator und damit auch jede Wightmanfunktion berech- 
nen. D.h. in diesem Falle sind die Definitionsgleichungen der 7, nach 
W,, auflésbar. Nun ist durch diese Gleichungen jedes 7, durch das zu- 
gehérige W,, bestimmt ohne Riicksicht auf die Funktionen anderer 
Variablenzahl. Stellt man also an die W, nur diejenigen Forderungen, 
die sich auf die individuellen Funktionen beziehen (das sind alle mit Aus- 
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nahme eines aus der Definitheit der Metrik folgenden Systems von Un- 
gleichungen), so miissen Lésbarkeitsbedingungen existieren, die sich 
auch nur auf die einzelnen 7, beziehen. Diese Bedingungen sollen in der 
vorliegenden Arbeit untersucht werden. Unser Problem ist somit das 
folgende: Unter welchen Voraussetzungen ist die Definitionsgleichung 
von 7, nach W,, auflésbar? Geniigen dazu die bereits bekannten Eigen- 
schaften von 7, (ohne G) und wenn nicht, welche zusatzlichen Forderungen 
muss man stellen ? 

Das Problem ist trivial im Falle n = 1. Im Falle n = 2 (d.h. fiir die 
Dreipunktfunktionen) wurde es gelést durch R. Josr®). In beiden Fallen 
existiert eine algebraische Auflésungsformel, aus der man leicht alles 
Gewiinschte ablesen kann. Neue Bedingungen fiir 7, und 7, ergeben sich 
nicht. Fiir héhere m ist eine algebraische Auflésung nicht mehr méglich; 
man muss zu analytischen Hilfsmitteln greifen. Wir werden hier nur den 
Fall n = 3 vollstandig diskutieren. Es wird sich zeigen, dass die bereits 
bekannten Bedingungen fiir 7, die Existenz von W3 nicht garantieren, 
sondern zu erganzen sind durch weitere Forderungen. Diese zusatzlichen 
Forderungen miissten sich natiirlich auch aus dem Gleichungssystem G 
ableiten lassen, doch ist dies auf direktem Wege noch nicht versucht 
worden. Fiir allgemeines 1 werden wir zeigen, dass die Funktion W,, 
durch 7, im wesentlichen eindeutig bestimmt ist, falls sie iiberhaupt 
existiert. 


Z. Formulierung des Problems 

Das in der Einleitung gestellte Problem soll hier genauer formuliert 
werden. Dazu sollen zuerst die Eigenschaften der Funktionen W, und 
7, Zusammengestellt werden, soweit wir sie in der vorliegenden Arbeit 
benotigen. 

Einfachheitshalber betrachten wir nur den Fall eines einzigen Skalar- 
feldes A(x). Die Verallgemeinerung auf kompliziertere Falle bietet keine 
prinzipiellen Schwierigkeiten. Die Theorie soll den tiblichen Forderungen 
genugen : 


- 1. Die Zustandsvektoren bilden einen Hilbertraum mit positiv- 
definiter Metrik. 

2. Die Theorie ist invariant gegen die inhomogene eigentliche Lorentz- 
gruppe. 

3. Die Theorie ist lokal, d. h. [A(x), A(y)] = 0, falls (« — y) raumartig 
ist. 

4. Es existieren keine Zustande negativer Energie. Es existiert genau 
ein Zustand Q (das Vakuum) mit der Energie 0. (Die Existenz des Ener- 
gieoperators folgt aus der in 2. postulierten Translationsinvarianz.) 
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werden. Ausser einer neuen, sehr durchsichtigen Ableitung des CTP- 
Theorems?) und des Zusammenhangs zwischen Spin und Statistik’) hat 
deshalb die Wightmansche Theorie keine praktischen Erfolge aufzu- 
weisen. 


Anderseits wird versucht, die Theorie aufzubauen als Theorie der S- 
Matrix. Dabei bietet besonders die Formulierung der Kausalitatsforde- 
rung Schwierigkeiten. Kausalitat wird tiblicherweise gleichgesetzt mit 
der Lokalitat der betrachteten Felder, und es sind gegenwartig zahlreiche 
Bemiithungen im Gange, aus der Lokalitatsforderung Eigenschaften der 
S-Matrix herzuleiten (Dispersionsrelationen). Bei diesen Bemiihungen 
haben sich die von LEHMANN ef al.*) diskutierten v-Funktionen als ge- 
eignete Hilfsmittel erwiesen. Es handelt sich dabei um die Vakuum- 
erwartungswerte der sog. retardierten Kommutatoren (Definition siehe 
§ 2) von  Feldoperatoren, also um mit den Wightmanfunktionen eng 
verwandte Gréssen. Aus den oben angefiihrten Grundpostulaten der 
Theorie ergeben sich fiir die Fouriertransformierten der 7-Funktionen 
Eigenschaften, die denjenigen der W-Funktionen bemerkenswert ahnlich 
sind. Der Zusammenhang mit der S-Matrix wird hergestellt mit Hilfe 
der sog. Asymptotenbedingung®), welche Aussagen iiber das Verhalten 
des Feldes im limes ¢ > + co macht. Die positive Definitheit der Metrik 
ist eine Folge der Asymptotenbedingung und muss deshalb nicht beson- 
ders gefordert werden. Zusatzlich zu den erwahnten Eigenschaften, wel- 
che die individuellen Funktionen 7, betreffen, lasst sich aus dieser neuen 
Bedingung ein kompliziertes Gleichungssystem (GLZ Gl. 15) ableiten, das 
die verschiedenen 7, miteinander verkniipft. Wir wollen dieses System 
mit G bezeichnen. Die Funktionen 7, legen in ihrer Gesamtheit die Theorie 
wiederum eindeutig fest. 


Es erhebt sich damit die Frage nach dem Zusammenhang zwischen 
den beiden Funktionensystemen {W,} und {y,}. Die Funktion 7, ist ge- 
miss Definition auf algebraischem Wege aus W,, bestimmbar. Hat W,, 
die richtigen Eigenschaften, so erfiillt das daraus berechnete 1, alle Be- 
dingungen, natiirlich mit Ausnahme des Gleichungssystems G. Dieses 
wurde abgeleitet unter wesentlicher Bentitzung der Asymptotenbedin- 
gung und kann deshalb nicht aus den Eigenschaften der Wightmanfunk- 
tionen folgen. Ist umgekehrt ein System {v,} von r-Funktionen mit den 
richtigen Eigenschaften — inklusive G! — gegeben, so lasst sich der zu- 
gehérige Feldoperator und damit auch jede Wightmanfunktion berech- 
nen. D.h. in diesem Falle sind die Definitionsgleichungen der 7, nach 
W,, auflésbar. Nun ist durch diese Gleichungen jedes y, durch das zu- 
gehorige W,, bestimmt ohne Riicksicht auf die Funktionen anderer 
Variablenzahl. Stellt man also an die W, nur diejenigen Forderungen, 
die sich auf die individuellen Funktionen beziehen (das sind alle mit Aus- 
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nahme eines aus der Definitheit der Metrik folgenden Systems von Un- 
gleichungen), so miissen Lésbarkeitsbedingungen existieren, die sich 
auch nur auf die einzelnen 7, beziehen. Diese Bedingungen sollen in der 
vorliegenden Arbeit untersucht werden. Unser Problem ist somit das 
folgende: Unter welchen Voraussetzungen ist die Definitionsgleichung 
von 7, nach W, auflésbar? Geniigen dazu die bereits bekannten Eigen- 
schaften von 7, (ohne G) und wenn nicht, welche zusatzlichen Forderungen 
muss man stellen? 

Das Problem ist trivial im Falle n = 1. Im Falle n = 2 (d.h. fiir die 
Dreipunktfunktionen) wurde es gelést durch R. Josr®). In beiden Fallen 
existiert eine algebraische Auflésungsformel, aus der man leicht alles 
Gewiinschte ablesen kann. Neue Bedingungen fiir 7, und 7, ergeben sich 
nicht. Fiir héhere m ist eine algebraische Auflésung nicht mehr méglich; 
man muss zu analytischen Hilfsmitteln greifen. Wir werden hier nur den 
Fall = 3 vollstandig diskutieren. Es wird sich zeigen, dass die bereits 
bekannten Bedingungen fiir 7, die Existenz von W, nicht garantieren, 
sondern zu erganzen sind durch weitere Forderungen. Diese zusatzlichen 
Forderungen miissten sich natiirlich auch aus dem Gleichungssystem G 
ableiten lassen, doch ist dies auf direktem Wege noch nicht versucht 
worden. Fiir allgemeines ” werden wir zeigen, dass die Funktion W,, 
durch 7, im wesentlichen eindeutig bestimmt ist, falls sie tiberhaupt 
existiert. 


Z. Formulierung des Problems 

Das in der Einleitung gestellte Problem soll hier genauer formuliert 
werden. Dazu sollen zuerst die Eigenschaften der Funktionen W, und 
7, Zasammengestellt werden, soweit wir sie in der vorliegenden Arbeit 
bendtigen. 

Einfachheitshalber betrachten wir nur den Fall eines einzigen Skalar- 
feldes A(x). Die Verallgemeinerung auf kompliziertere Falle bietet keine 
prinzipiellen Schwierigkeiten. Die Theorie soll den tiblichen Forderungen 
genugen: 


- 1. Die Zustandsvektoren bilden einen Hilbertraum mit positiv- 
definiter Metrik. 

2. Die Theorie ist invariant gegen die inhomogene eigentliche Lorentz- 
gruppe. 

3. Die Theorie ist lokal, d. h. [A(x), A(y)] = 0, falls (7 — y) raumartig 
ist. 

4. Es existieren keine Zustande negativer Energie. Es existiert genau 
ein Zustand Q (das Vakuum) mit der Energie 0. (Die Existenz des Ener- 
gieoperators folgt aus der in 2. postulierten Translationsinvarianz.) 
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Die Lehmannsche Asymptotenbedingung®) oder ahnliche Forderungen 
werden wir hingegen nicht voraussetzen. Auch werden wir die Definitheit 
der Metrik nicht voll ausniitzen. 

Die Wightmanfunktion W,,(%o, .--» %,) ist definiert durch 


Wl itqy «oy %q) = <A(2q) A (%q)>9 = (Q, Alep)---A(%,) 2). (1) 


W,, sowie auch alle im folgenden eingefiihrten Funktionen reeller Va- 
riablen sind aufzufassen als temperierte Distributionen im Sinne von 
L. Scuwartz’). Wir werden der Einfachheit halber die Funktionen- 
schreibweise beniitzen, werden uns jedoch bei Bedarf auf die Theorie der 
Distributionen berufen, so dass die mathematische Exaktheit keinen 
Schaden leidet. 

Aus den Postulaten 1. bis 4. ergeben sich folgende Eigenschaften der 
Wightmanfunktionen!): 


a) W,,(%»,---, X,) ist nur abhangig von den » Variablen 
Ys Ne te ey Ee (2) 
also : 
We (2hs --+) Hm) = Walt» »--1 Mn) - (3) 


Ferner ist W, invariant gegen die eigentliche homogene Lorentzgruppe 
BS 
Wily --+> Mn) = W,(An,,-..,An,) fiir alle Ae 1 Ble (4) 


b) Die Fouriertransformierte 


Walder) = fos f dry. dy ROM Wilt) — 8) 


von W,, ist retardiert in allen Variablen, d. h. 


Wi.(Q1)--+1 9,) = 0, falls ein g, €V,, (6) 
wobei V, den abgeschlossenen Vorkegel bedeutet. 
c) Es gilt 
W lucy By, Up igyees) = ae ene ee (7) 


falls (x, — 41) raumartig ist. Fiir W;, wird diese Gleichung zu 


Wile Meow Ne Nera -+-) = Woke, Vat he — Ne Vet Vertaal) 
fiir raumartige 7,. 
Daneben besteht noch ein kompliziertes System von Ungleichungen 


zwischen den verschiedenen W,, das abgeleitet wird aus Postulat 1. Wir 
werden diese Ungleichungen jedoch nicht beriicksichtigen. 


Vol. 33, 1960 Zusammenhang zwischen den Wightmanfunktionen 261 


Das retardierte Produkt von n +1 Feldoperatoren wird definiert durch 


PEM Myeciee cs %,,) = 
= B(x, %4,--+) Xp) [[---[A(%), A(m)], ---], A(x,)] (9) 
mit ; 
Sooper salen aeh i aaataaeggai (10) 
Die Summe in (9) ist iiber alle Permutationen der Variablen %,,..., x, 


zu erstrecken. Unsere Definition von R unterscheidet sich von der in 
LSZ gegebenen um einen Faktor (— 7)”. Da wir uns hier nicht mit Reali- 
tatseigenschaften befassen wollen, ist dieser Faktor unwesentlich. 

Der Vakuumerwartungswert von R(%,..., x,) heisst retardierte Funk- 
tion und wird mit 7, bezeichnet: 


TOURS 0 a, da pes aie) AX By te Re, 28a (11} 


Nach LSZ hat diese Funktion folgende Eigenschaften: 
A. y,, ist translationsinvariant, also nur abhangig von den Variablen 


Ei, =e A date (12) 
7,(%o, ersie3 %p) a TNea pate ene (13) 


(Wir werden im folgenden haufig 7, fiir 7, und W,, fiir W,, schreiben, wenn 
keine Gefahr von Verwechslungen besteht.) 
y, ist invariant gegen L! : 


(KE, ont = 1 (Ag, AE) tre we Lt. (14) 
B. 7, ist retardiert in allen Variablen, d. h. 
VAG, 01, €,) = Otalls ein 27 eV | (15) 
C. x, ist symmetrisch in allen Variablen, d. h. 
El etd MES Gamma Vy (16) 
wenn (i,,...,%,) eime Permutation der Indizes (1,..., 7) ist. 


Man erkennt sofort die Analogie der Bedingungen A und B zu den 
Eigenschaften a) und b) der Wightmanfunktion. Auch die Eigenschaften 
c) und C) entsprechen sich in einem gewissen Sinne. eae 

Das in der Einleitung erwahnte Gleichungssystem G werden wir hier 
nicht beriicksichtigen. Hingegen werden wir eine darin enthaltene 
schwichere Bedingung verwenden, welche auch ohne Beniitzung der 
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Asymptotenbedingung hergeleitet werden kann. Diese Bedingung soll 
hier nur fiir den Fall » = 3 angegeben werden, da sie fiir uns nur in 
diesem Falle wichtig ist. 

Wir gehen aus von der Operatoridentitat (GLZ Gl. ua Ee 


R(Xo, X14) Xa) X3) — R(%, Xo, Xo, X3) = 
= — [R(%, %g, %3), A(%)] + [R(%o, %2, %3), A(%)] — 
— [R(x,, %); R(%», %3)] — [RQ x3), R(xo, %2)].- | 


Fiir die Fouriertransformierten der Vakuumerwartungswerte der rechts 
stehenden Terme lassen sich auf Grund unserer Voraussetzungen gewisse 
Trageraussagen machen. Ihre Herleitung entspricht der Herleitung von 
Gleichung (6) (aus welcher sie iibrigens auch auf direktem Wege gefolgert 
werden kénnten) und soll hier fiir den ersten Term kurz skizziert werden: 


(17) 


< [Rle%y, Xe, Xs), A(%o)) So = = R=.) Ae) Se — = Also) Rl.) (18) 


Sei U(a) der zur Translation x’ = x + a gehérige unitare Operator des 
Hlbertraumes. Dann gilt 


A(x) = U(x) A(O) U(— x). (19) 
U(a) besitzt die Spektralzerlegung 
U(a) = / eiba dE(f). 
Wegen der Nichtexistenz negativer Energien verschwindet die vier- 
dimensionale Zerlegung der Einheit E(), falls p ¢ V,. 
Also: 
/ d xq e~iPox (Q, R(...) A(x) Q) 


Bs ‘i d* x e-he'(O. Rie) Cl eaione) 

= (2 Rl...) [ dtxyeim» [ctr dE(p) A(0) 2) 
= (2.n)* (@, Ri... yl 3 (b — po) dE (6) A(0) 2) 
= 0, falls £, ¢ V,,.. 


Genau gleich zeigt man, dass die Fouriertransformierte des zweiten Terms 


in (18) verschwindet, falls p)¢V_. Analoge Uberlegungen lassen sich 
fiir die andern Glieder der rechten Seite von (17) anstellen. 
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Definiert man 


Palo bs) = 2a)-* | pee diy 072 PIR 6(seg, ..., 5) (20) 
(Pv ba bs) = |] fe 8, dE, oF Pas 15(E,, Ey, 5) (21) 
a(Dor---»Ps) = (bo + -.. + bs) 75(Dr, Po» Ps); (22) 
so erhalt man schliesslich aus diesen Uberlegungen: 
D. 13(Do, pr bx Ps) — 73(Pr Po» Pa Ps) = 9 | (23) 
1 (Pr Pe ps) i 13(Do, P2, ps) 0 | 


falls die vier Vektoren po, £1, (6; + £2), (6; + ps3) alle raumartig sind. 
Dabei bedeutet 
Pompe eS Ps: (24) 

Analoge Bedingungen kann man leicht auch fiir allgemeines n herleiten. 

Jetzt kénnen wir unser Problem exakt formulieren: 

Gegeben sei eine Funktion 7, mit den Eigenschaften A bis D. Existiert 
dann eine Funktion W,, mit den Eigenschaften a), b), c) so, dass das dar- 
aus gemass (9) und (11) berechnete 7, das vorgegebene ist ? Wenn nicht, 
welche zusatzlichen Bedingungen muss 7, erfiillen, damit ein solches 
W,, existiert ? 

Es ist noch zu bemerken, dass 7, durch (9) und (11) nicht eindeutig 
festgelegt ist, da das Produkt einer Distribution mit einer Sprung- 
funktion im allgemeinen nicht eindeutig definierbar ist (z. B. ist O(x) 6(x) 
unbestimmt). Mehrdeutigkeiten kénnen allerdings nur auftreten in den 
Punkten, in denen zwei der x° zusammenfallen. Wir werden uns mit 
dieser Schwierigkeit nicht weiter befassen. 


3. Eindeutigkeit der Losung 

Wir werden beweisen, dass die Wightmanfunktion W,, durch die re- 
tardierte Funktion 7, im wesentlichen eindeutig bestimmt ist, falls sie 
iiberhaupt existiert. Die Eindeutigkeit besteht bis auf Terme einer spe- 
ziellen Art, deren Fouriertransformierte namlich ausser dem Faktor 
6 (fp +... + ,) noch andere 6-artige Faktoren enthalten. Wir werden 
diese Unbestimmtheit am Ende dieses Paragraphen noch genauer stu- 
dieren. 

Da wir es mit einem linearen Problem zu tun haben, geniigt es, zu 
zeigen, dass aus 7, = 0 das Verschwinden von W,, folgt (bis auf Terme der 
angegebenen Art). Wir fiihren den Beweis in zwei Schritten, indem wir 
erst von 7,, zum mehrfachen Kommutator 


K,,(%q, +++) Xn) = < [--- [A(%), A(a)]---» An) ] So (1) 


iibergehen und dann von K,, zu W,,. 
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K,, ist nach Definition eine Summe von 2” W,,-Funktionen und soll die 
Eigenschaften besitzen, die sich aus dieser Tatsache gemass den Bedin- 
gungen a) bis c) aus § 2) ergeben. Es handelt sich dabei um Trager- 
eigenschaften im x- und im #-Raum sowie um gewisse aus der Jacobi- 
Identitat folgende Beziehungen. 

1. Schvitt: Es ist zu zeigen, dass aus dem Verschwinden von 7, das Ver- 
schwinden von K,, folgt*). 

Wir betrachten die Funktionen 


Sp(Xos «97 Hq) =< oom Ro, sean At oa ce ee (2) 


Speziell: 
S, Agyrnephg) a Mel eee) 


(3) 


So(Xg eee) ee ee 


Kénnen wir zeigen, dass mit s, auch s,_, identisch verschwindet, so 
ist der gewiinschte Beweis erbracht. 
Aus der Definition (2.9) von R entnehmen wir: 


O(%q — % 5) (xy — %4)--- O(% p41 — % x) Sa(%or ++) Xn) = 
= 0 (xq — % 4) O(%y — %4).-- O(% pa — % 5) Spa(%or +++» Xn) (4) 
| I*falls x9 0 
O(x) =) 
| O falls x° < 0. 
Ist also s, = 0, so ist 
Spi (Xpy-- +) ey) =O allsa, ee a fiir alle7 < k. (5) 


Ferner folgt aus der Lokalitatsbedingung 
K,,(%q, %, -»-, %,) = O fiir raumartige (x, — x,) (6) 
durch mehrfache Anwendung von Jacobi-Identitaten: 
Sp-1(Xone 2. %) = 0, falls @&, — %.)* <0 fur alley <7f. (7) 
Wir gehen wieder zu den Variablen &, = x» — x, iiber: 


Soh Meteee Ky) = a (ence Eels (8) 
Sei 
t= Min (&"), I der Vektor (— 2 t, 0, 0, 0). 


j<k 


*) Der hier gegebene Beweis folgt im wesentlichen einer unveréffentlichten Arbeit 


von R. Josr. Fiir die Erlaubnis zur Beniitzung dieser Arbeit bin ich Herrn Prof. 
Jost zu Dank verpflichtet. 
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Unter Beriicksichtigung der Retardierung von R erhalt man aus (5) 
und (7): 


ode (See é)=0 falls(T—&,)¢V... (9) 
Wir betrachten nun die Fouriertransformierte GlEis-6 Sp Deere 
von s,_, beziiglich der Variablen é,,..., &,. Die iibrigen Variablen Se 


§,-1 betrachten wir als feste Parameter. Nach L. Scuwartz’) ist o wegen 
(9) in p, Randwert einer im Gebiet (Im #,) €V_ analytischen Funktion 
F'(p,), die natiirlich noch von den reellen Parametern &€,,.. 
p, abhangt. 

Andererseits ist s,_, eine Summe von Termen der Form 


iS 
+» Sk-1D> Piras-o 


Eels VAN, | Riva ated) A,) Aer int Ala, \ = 


Ji 


oder der daraus durch Vertauschung von R und A(x,) hervorgehenden 
Form. Auf gleiche Weise wie beim Beweis von (2.23) zeigt man, dass die 
Fouriertransformierte beziiglich der Variablen x,,..., x, eines solchen 
Terms verschwindet, falls nicht (p, + £;,+...+ 2;,,) EVs, resp. (py + 
p;,+...+;,) EV_. Die hier auftretenden #,, resp. #,, stammen aus 
der Reihe #,,,, ..., p,- Ist diese Reihe fest vorgegeben, so existiert immer 
ein ~, so, dass alle Bedingungen der angegebenen Art in einer ganzen 
Umgebung dieses #, verletzt sind, z. B. £, = (0, P, 0,0) mit gentigend 
grossem P. Das heisst zu beliebig vorgegebenen €,,..., €, 1, Perr---> Pn 
existiert immer eine reelle £,-Umgebung, in der die Fouriertransformierte 
von S,_, beziiglich x,,..., x, verschwindet, und damit auch die Funktion 
o, die daraus durch Multiplikation mit dem Faktor ee +--+?) ent- 
steht. Daraus folgt jedoch, dass die analytische Funktion F(A,) identisch 
verschwindet, also 


Sees, SF 5) ey Cyaan (10) 


womit der gewiinschte Beweis erbracht ist. 

2. Schritt: Es bleibt uns noch zu zeigen, dass mit K, auch W, ver- 
schwindet. 

Die Fouriertransformierte W,, der Wightmanfunktion W, ist von der 
Form 


W,(by.--b,) = (22)~4 dso+1) xg @F2ZP, We (xep, «05 X) | - 
= O(pyp + ore “+ ,) W,, (P+ Ose a Pas po + Cid 3! Pay Peay) Pale | 

wobei W, definiert ist durch (2.5). Nach (2.6) gilt somit: 

Wg Le 0 falls pee to) = 0 
n(Po Pn) Po p | (12) 


oder (bp + Pyar + «+» + Py) EV, far cim:h > 1.| 
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Natiirlich enthalt auch K, (bo. ..., b,) den Faktér 0-(py4- 22. py) et 
nun K,(po,---, Pp) = 0. Wir fithren die Funktionen 


<A (x9) Cat A (Km) [. ic [A (%mi1)> A (% mae), ne [yA Gmin) AM diet) A (%,) >o9 


ein und bezeichnen ihre Fouriertransformierten durch das Symbol 


(Po, hee) P wlP mow pees P m+n) Pmtkty oie 9 Pe) 


Diese Ausdriicke sollen die Trager haben, die ihnen als Summe von Wight- 
manfunktionen nach (12) zukommen. 
Speziell ist 


[Po 8) iba _ K, (Po, cee, Pn) = 0, 
(Por «+ Ba) = WalBo, --+» Pr): 


Sei fiir ein festes k und alle m 


(Do, caret) Pint (Pas Sm} P m+k P m+k+v s\eS3 Pn) =0. (14) 
Nach Definition gilt dann 


ts Pxeiy pe esl [P ms arses Pen Paik : a) 
a (. 28H jes P m+k [Pras GO) Paco P mtk+ey she .) 
Fai (seas Pint [Pm SSeS Pm+k! Pee we .) = 0. 


Durch (n — k + 1)-maliges Anwenden dieser Beziehung erhalt man 


([Do, payee Pra) Pr PAeMS Pn) = (Px [Po: re Px-1] Pruw Oi) Pn) | 


(13) 


(15) 


= (be Briss <i by [Bos sos DED) | 


Das erste Glied dieser Folge ist héchstens von null verschieden, falls 
(bp, + ++: + p,) EV ,. Es ist némlich eine Summe von Wightmanfunktio- 
nen der Argumente fo,...,,, wobei tiberall die Argumente ,,..., p, 
am Schluss stehen. Das letzte Glied in (15) ist héchstens von null ver- 
schieden, falls (f) + +++ + p,_,) EV,. Beide Terme sind natiirlich zu- 
gleich von null verschieden, was also nur méglich ist, wenn (Po +... 
Pra) + (be + +++ + Pn) = (bo + +++ + ,) EV. Das widerspricht aber 
der Tragerbedingung p) + --- + p, = 0, es sei denn, die Summen Pot... 
+ p, und p,+ +++ +, seien schon einzeln gleich null. Diese Ausnahme- 
punkte geben Anlass zu Termen der oben erwahnten Art, die den Faktor 


O(p, +... + ,) oder Ableitungen davon enthalten. Bis auf solche 
Glieder gilt also 
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(Po store) Ph [Pm SISK Peet Pate DE: Pr) = 0 fiir alle mM, 


d. h. (14) gilt auch fiir & — 1. 
Wegen (13) erhalt man durch n-malige Anwendung dieser Betrachtung 
die behauptete Beziehung: 


W,(bo. Rees Pr) a 0 


bis auf Terme der erwahnten speziellen Form. 
Diese Ausnahmeterme haben wir nun noch genauer zu diskutieren, 
Dazu definieren wir 


Vgi%)i= W o(%o) = const. 
See tune en) = Wage 2, x) Hr Waa ee Mig) +++ V py (Xj, ++ %jp)- 


Die Summe ~ ist dabei iiber alle Aufteilungen der Argumente (x%p,..., %,) 
in mindestens zwei nicht leere Mengen zu erstrecken. Innerhalb jeder der 
auftretenden V-Funktionen sind die Argumente in derselben Reihenfolge 
wie im betrachteten W,, anzuordnen. Gleichung (16) erlaubt die rekursive 
Berechnung aller V,, aus den W, mit k < n. 


Wir bilden nun 
CII 8 ae ert eee | 
se as) VL gy so Sate Pas os) 
ey Kos ete Hog | 22) =i Vida Reales) 28. Vigo): 


Die Terme in 2’, in denen x;, x;,; in verschiedenen Faktoren auftreten, 
fallen heraus. Durch eine evidente Verallgemeinerung dieser Betrachtung 
erhalt man 


(17) 


Ry sta eal cre aa) WM wee X Ny teny Vy) =>) Vig \(Xor--- 2p le--)aneV p(n) 
= Wel greees Hadoeees %) — Dy Val[%ot he) Wolo) 
a+p=n—1 (18) 


wobei in der zweiten Zeile die Summe 2’ nun iiber alle Aufteilungen der 
Argumente %;,,1,---, ¥, in zwei Teilmengen lauft (wovon die im V-Faktor 
auftretende auch die leere Menge sein darf). Speziell: 


V,(%o Kea %q1) = W,([%o, tla ou Bale (19) 
Im f-Raum gilt 
Vo «+» Pal Prato-++> Pa) = 9, falls Po +... + Pp= O,n>k (20) 


wie man mit Hilfe von (18) durch Induktion nach x leicht beweist. Sei 
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namlich pp -+ +++: + 2, = 0 und sei (20) fiir Vis m <n erfiillt. Dann wird 
(18) zu 1 
V (Po es ier) pyJ--- Pr) ez W,([Po. eau Px] eee Pn) 


SW jl bypcni Delt eee eas 


Die rechte Seite dieser Gleichung entsteht aber aus Wall — p,|..- Py) 
durch Einschieben eines vollstandigen Systems von Zwischenzustanden 


zwischen den Klammerausdruck und A (Pxi1) und Weglassen des zum 
Vakuum gehérigen Terms und hat somit die behauptete Tragereigenschaft. 


Gleichung (15) gilt sowohl fiir W,, als auch fiir V,,. V,, ist aber im Gegen- 
satz Zu W, durch das dort angegebene Verfahren eindeutig bestimmbar, 
da es in den kritischen Punkten £,+ ... + $, = 0 verschwindet. Also 
ist Valhee p,) durch K, eindeutig festgelegt. W,, ist aber nach (16) 
durch die V, mit k < m ausdriickbar, also ist W,, durch die K, mit k < n 
eindeutig bestimmt. 


4. Der Zusammenhang zwischen K, und W, 


Die Frage nach der Existenz von 7, ist im allgemeinen Fall schwieriger 
zu klaren als die Eindeutigkeitsfrage. Wie wir schon in der Einleitung er- 
wahnten, kénnen fiir = 1 und 2 algebraische Auflésungsformeln gege- 
ben werden, welche man jedoch nicht auf hohere » verallgemeinern kann. 

Wir werden hier nur den Fall 7 = 3 untersuchen. Das angewandte Ver- 
fahren scheint prinzipiell auf héhere m iibertragbar zu sein, wird jedoch 
sehr uniibersichtlich. Wesentlich neue Erscheinungen sind bei einer sol- 
chen Verallgemeinerung nicht zu erwarten. 


Wie beim Eindeutigkeitsbeweis fiihren wir den mehrfachen Kommu- 
tator 


K (Xo, «++, %) = < [Cl A (%), A(%1)], A(%»)], A(x) | >o (1) 


als Zwischengrésse ein. (Der Index n = 3 in 7,, K,, W,, soll in Zukunft 
weggelassen werden.) | 

In diesem Paragraphen soll der Zusammenhang zwischen K und W 
untersucht werden. Wir werden zeigen, dass folgende Bedingungen fiir 


K notwendig und hinreichend fiir die Existenz eines W(x ,..., 3) mit den 
Eigenschaften a) bis c) aus § 2 sind: 

a) K(xo,..., %3) ist invariant gegen die inhomogene eigentliche Lorentz- 
gruppe. 


) Die Fouriertransformierte K von K hat folgende Tragereigen- 
schaften: 


Ki(by, «5p 4) = "On falle Beno (2) 
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K (Po, br Pv bs) — K (Bo, bu, Ps ba) = 0, falls (+ 2)®<0 3) 

y) TANG oy hy, Sq) = 0 tals (45 — 4)? <0. (4) 
0) Es gelten die Identitaten 

K(X, 41, %2, %3) & K(x, Xo, Xa, Xs) = 0 (5) 

K (Xo, %4, %2, %3) + K (21, Xe, %, %3) + K(%e, Xp, %1, ¥3) = 0 (6) 

EN ayia, Ag) — TS (Ry, Xq,%qiXo) = KK (Xo,%e,%1,Xp) — K(Xe)%q)%p,%;)- (7) 

Dass diese Bedingungen notwendig sind, erkennt man sofort, wenn 


man K gemass (1) als Summe von acht Wightmanfunktionen schreibt. 
Gleichung (3) wird hergeleitet unter Beniitzung der Jacobischen Identitat 


< [[[4 (%), A(%4)], A(%)], A(%)] So 


— < [[[A(%), A(%)], A(%5)], A(%2)] >o 
= < [[A(%o), A(%)], [A (%), A(%3)]] So. 


Diese Identitat fiihrt durch zweimalige Anwendung auch zu (7). 

Ausser (2), (3) und (4) gibt es natiirlich noch weitere Tragerbedingun- 
gen fiir K und K, doch lassen sich diese aus den hier gegebenen mit Hilfe 
der Identitaten (5) bis (7) herleiten. 

Dass die angegebenen Bedingungen hinreichend sind, zeigen wir durch 
den Ausbau der beim Eindeutigkeitsbeweis angewandten Methode zu 
einem Konstruktionsverfahren. Wir verwenden die im §3 eingefiihrte 
Bezeichnungsweise. 

Sei K(xo,-..., %3) mit den Eigenschaften «) bis 6) gegeben. Die Zahl der 
darin auftretenden Kommutatoren wird unter Ausniitzung der postu- 
lierten p-Raum-Eigenschaften sukzessive abgebaut durch die Defini- 
tionen 


Gorm Pel= & Opens) (8) 
(bo. Pr» Pal bs) = (Ps) [Po --- Pal | 
(bs [Por Pr» Pal) = — 9(— fs) [bo +++» Pal 
([Bo. Pil Pa» Ps) = (be + Ps) (bo. Pa» Pal Ps) + (Px [Por Pr» bsl)} 
(bo [Po Pil bs) = O(b2 + Ps) (Bo [Pr Be» Pal) — 
— 9(— 2 — Ps) ([Po Pr» Pol Pa) 
(ba, Ps [Bo Bil) = — 9(—P2— bs) {([Po Pr Pel Ps) + (b2 [bo Pr» Psl)} 
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= (Do, +--+» Pa) 
~ lbs + a+ Bs) {((bor Pr] Pa Ps) + (ba [Bo Pal bs) + (bx be [Bor Pal). 
Die so definierten Funktionen erfiillen die Gleichungen 
([bo. Pu Pal Ps) — (Ps (bo Pr Pal) = [Bor «++» Bal (12) 
(Cho. Pil as Ps) ~ (Po (bo Pil Ps) = (Po bs Pal Ps) | 
(ba [bo, Pal Ps) — (bo Ba [bo al) = (Po [bo ba» Pl) | 


(Do. Pr Pa Ps) — (Pr Por ba» Ps) = ([Do. Pr] 2 bs) uSW., (14) 


d. h. das aus W (Gl. 11) gemass (1) berechnete K ist tatsachlich das vor- 
gegebene. Wir haben noch zu verifizieren, dass das so bestimmte W die 
Bedingungen a), b), c) erfiillt. Dabei beginnen wir mit Bedingung b), 
d. h. mit den #-Raum-Tragereigenschaften: 

Wegen (2) ist 


W (Po ---» Bs) | 
| 


([po. Pr Pel ps) = 9, falls p; ¢ Vi, | 
(6s [bo br» Pel) = 0, falls b, ¢V_. 


Sei p3€V,, p2¢V_, (b2 + ps) ¢V4, also auch p.¢V,, (py + ps) Mo 
Dann, mit Hilfe von (2) und (3): 


([Po, Pr» Pal bs) | 


= 6(b5) {[Po Pu be bal + [bo Pu Pa» Pal — [Po Pv Po» Pal} = 0. | 
Analog: 


(15) 


(D3 (Po, Pi Pol) = 0, falls p, ¢ Vs und (f + ps) ¢ Ba. (17) 
Aus (15) und (17) folgt: 
([Po Pi] be, ps3) = O falls ps € Va (18) 
Weiter: 
([Po Pi] Pe, bs) — ([Po Pil Ps» Do) | 
= O(p2 + ps) {Iho Pr Do bs] — [Po bi, bs» Pol} (19) 
= 0, falls (py + s) ¢ Us | 
nach (3). Also 


([do, Pi] 2, Ps) = 0 falls ps © lee (bo + ps3) éV 4) (20) 
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da dann auch #,¢V_,. Genau gleich zeigt man: 
(be, bs [Do p1]) = 0 falls p. ¢ V_ oder (p+ 3) ¢V_. (21) 
Ferner: 
(b2 (Po, Pr] bs) = (bo: 1] ba Ps) — ([Po Pa bal Ps) =0 falls py ¢V. | 
= (P2[Po, ba» Psl) + (ba bs [bo Prl) =0 falls py ¢V_. | 


Sei psEV ,, f.EV_, aber (f, + fs) Vz, (by + bo) ¢V_. Dann auch p,2<0, 
po” < 0. Somit, unter Ausniitzung von (6): 


(bo [Po Pil Ps) 
= ([o bilba Ps) + (bv be bolbs) + (ha, Po. brlhs) 
= 0, falls (6, +4.) €V, 
= — (PalPi, Ps, bol) — (belbs, Po Pil) + (be PslPo. Pr) 
= 0, falls (pb. + 3) € V_, 


(22) 


d. h. 
(belPo, Pilbs) = O, falls (pb + ps) ¢ Ve und (p; + pe) ¢ Va (23) 


Sei p,EV,, (botbs) EV, Do€V_, Pi ¢V_, also (py +bs) EV 4, (by +3) 
¢V_,f1€V., bo¢ V_. Dann: 


([Po. Pile, bs) 
= ([Po, bi] be Ps) — (be, Palbo, Pr]) 
= ([Po bi Palbs) + (balbo Pi Ps) 
= [Po Pr ba bs] — [Po Pu Ps» Pal + ([bo br babs) 
= [Pe Ps Pr bol — [Pe Ps» Po» Pil — ([bv bs» Polbs) — (Ps, Po» Pilb2) 
E 0, 


wobei der Reihe nach die Gleichungen (28) 03) () 5 (12) 07)5 (0) (2) 
und (16) verwendet wurden. 


nae” 


(24) 


Also ne Fs 
([Po, Pilbe, Ps) = 0, falls Pp € V_ und p, ¢ V_ (25) 
und analog Fe 
(b», balbo» Pil) = 0, falls pp ¢V. und p, ¢ V.. (26) 
Schliesslich : 
(po, ---» Ps) = 9, falls ps € Vas (27) 


wegen (18) und (26); 
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bo 
~~ 
i) 


(Po. «++ Ps) = (Lo Pu Ps» Pa) + (bo Pilbs, Ps) 
= 0, falls £3 € Vs (bo + bs) ¢ Pa 
wegen (27) (p¢V,.!) und (21); und endlich 


(bo. Pr Po» bs) = (PolPv Palbs) + (bo Pals, Psl) + (bo Pe» bs Pr) 
= 0, falls p; € lee (bo + Ps) € Voss (py + bo + bs) ¢ Vi (29) 
wegen (22), (21) und (27) (p,¢V ,). 


(27), (28) und (29) sind aber genau die Bedingungen, die W nach (3.12) 
erfiillen muss. Unser W aus Gleichung (11) erfiillt somit die Bedingung 
b) aus § 2. 

Translationsinvarianz besteht trivialerweise, da ja der Faktor d(f 9+... 
+ 3) unverandert durch die ganze Konstruktion mitwandert. Wegen 
der eben hergeleiteten Tragereigenschaften kénnen in den Definitionen 
(8), (9), (10) alle auftretenden 9-Funktionen durch die charakteristische 
Funktion des Vorkegels mit denselben Argumenten ersetzt werden. 


(28) 


Wegen Voraussetzung «) ist also W (und damit W) invariant gegen L}, 
womit auch Bedingung a) verifiziert ist. 

Die in (9) und (10) auftretenden O0-Funktionen enthalten nur die 
Variablen #, und #3. Die x-Raum-Eigenschaft (4) pflanzt sich deshalb 
ungestért fort, d. h. Riicktransformation in den x-Raum ergibt 


([%q, *il%e, Xs) = (Xel%q, ¥1]%s) = (Xe, Xsl%, %1]) = O (30) 
wenn (* ) — *,) raumartig ist. Das ist aber Gleichung (2.7), somit ist auch 
Bedingung c) erfiillt. 

Zum Schlusse sei noch die explizite Auflésungsformel angegeben, die 
sich durch Einsetzen von (9) und (10) in (11) ergibt: 


W (bo, -+-, Ps) = O(bs) (ba + Ps) 8 (P+ Pot bs) {K (bo, bu ba bs) — 
— 0 (— ps) K (bo Pr, Py Ba) — 
— 0 (Pp: + bs) 0(—P1) K (PorPaPsbs) — 
—6(—f1—bs) K (Pos bo Pr Ps) — 
— 6 (—p1— py) (bs) K (by Ba Pus Pa) + 
+ 9(—bi— ps) 0 (— Dy) K (bo, Ps» bo» Pr) }- 


(31) 


5. Die Funktion r(k,, k,, Rs) 
Wir haben noch den Zusammenhang zwischen K (Mop ons ha) Wel 
7(Xg, ..., ¥g) aufzuklaren. Dazu bedienen wir uns analytischer Methoden. 
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Wir fiihren die komplexen Vierervektoren 
k;= p;+19;, ; und q, reell, (1) 


ein und betrachten die durch (2.21) definierte Funktion 7(h,, Ry, kg) der 
zwolf komplexen Variablen k’. 
Die Eigenschaften A, B, C aus § 2 ergeben folgende Bedingungen fiir 7’: 
A’. (hy, Rg, kg) ist invariant gegen L!. 
B’. r(ky, Rg, Rg) ist analytisch im Gebiet?}) 


R= {(hy, kg, ky) | alle g, eV}, (2) 


wobei V_, den Vorkegel unter Ausschluss des Randes bedeutet. 
Fir jedes B > 0 und fiir alle Q,, q,EV, ist 


ay, (p; +4 (Q; ae tq;)) 


in ¢ > 0 beschrankt durch ein Polynom in ,§). 

C’. (ky, ky, kg) ist invariant gegen alle Permutationen der Variablen. 

Nach einem Satz von BARGMANN, HaALy und WicHTMAN’?) folgt aus 
A’ und B’, dass 7 analytisch fortsetzbar ist in das Gebiet 

Hi= ViA R). (3) 
AEL, (C) 

L.(C) bedeutet dabei die Gruppe der komplexen Lorentztransforma- 
tionen mit der Determinante + 1.7 ist invariant gegen L,(C): 


7 (Ry, Ro, Rs) = 7(AR,, AR, Akg) fir A € L,(C). (4) 


Mit diesem Satz kénnen wir auch Bedingung D aus § 2 in eine Eigen- 
schaft von 7 umsetzen: Nach R. Jost?) liegt der reelle Punkt (f,, 22, 3) 
in &’, falls 3 
es a, pj)? < 0 fiir alle a, > 0, ~ ae AU (5) 
j=l 


3 3 
el Py = — Pi kyo = — ae Es gibt reelle Umgebungen, in denen nach 


(5) sowohl 7 (1, 2, Ps) als auch 7(fo, po, P3) regular ist. In diesen Punk- 
ten gilt (2.23), woraus man durch analytische Fortsetzung1°) erhalt: 


yy. 7(Ry, Ro, Rg) = 1(Ro, Ro, Re) (6) 


Nach C’ spielt die Variable k, keine ausgezeichnete Rolle, man kann 
also auch ky oder k, mit ky vertauschen. 

(6) und die eben erwahnten analogen Beziehungen ergeben eine Er- 
weiterung des Regularitatsgebietes von 7, die wir weiter unten disku- 
tieren werden. 
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In den reellen Punkten (f;), die nicht Regularitatspunkte von 7 sind, | 
ist 7(f,, Po, Ps) Randwert der analytischen Funktion 7(Ry, Ry, ks) in fol- | 
gendem Sinne: 

Fiir jede Testfunktion 9(f,, Po, ps) €S™), d.h. fiir jede beliebig oft 
stetig differenzierbare Funktion mit gentigend raschem Abfall im Un- 
endlichen, gilt: 


/ ad? p r(pr, bs, bs) (br, Pa bs) 
a (7) 4) 
= lim | dp 7 (Py + 291, ---) Pg + 293) V(P1, Pe» p3)- 


aeV, ~ 

qi—>0 
Dieser limes soll existieren fiir alle p € S und unabhangig von der Art und 
Weise sein, in der die k; gegen #; streben, wenn das nur innerhalb R 
geschieht. Dann ist das so definierte 7(p;) eine temperierte Distribution”), 
wie es sein muss. 

Wir wollen jetzt weitere Eigenschaften der Funktion 7 herleiten, die 
aus der Existenz von K(%9,..., X3) folgen und die wir beim Ubergang von 
r zu K bendétigen werden. Es handelt sich um eine Erweiterung des 
Regularitatsgebietes von 7 sowie um eine ziemlich undurchsichtige Iden- 
titat zwischen gewissen Randwerten der Funktion 7. 

Wir definieren 


i [R(Xq, %1, X29), A(%3)] >o- (8) 
Die Definitionsgleichung (2.9) von y wird damit zu 
Fi Xas Gee Se) 


= O(% 


—s 


X_ — % 3) O (%_ — %5) 'S(%q,. X45 Xe, Xe) 
sO (0 Octo es at Ao ee 
> 8 (ag — x) 8 (ae) Spy Haas ee 

s hat folgende Tragereigenschaften: 
S(%o,---,%3)= 0, falls (x) —x,) €V, 

oder (x) — %) ¢V, | (10) 
oder (%) — xg), (%, — %3), (%_ — xg) alle raumartig. | 
Die ersten beiden Bedingungen ergeben sich aus den Eigenschaften von 


R, die dritte aus den Eigenschaften y) und 6) von K (Gl. (4.4) bis (4.7)) 
wenn man beachtet, dass 


, 


S(%p, <--; %3) = O(%9) 44, %5) K (Xo, 443 Sag O (xp, Xa, %) K(%p, Kos Heyes) Lay 
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Es gilt: 
S(%, ..., %3) = 1(%p, ..., %g), falls (xg -- x,) ¢ Vound (4; 2%,) eV 2 12) 


Aus der Gleichung (9) erkennt man sofort die Giiltigkeit dieser Beziehung 
im Falle x8 < x?, x. Fiir die andern Falle hat man die Identitat (4.7) zu 
Hilfe zu ziehen. Wegen der Symmetrie von s und r in x, und x, geniigt 
es, den Fall x? > x$ zu untersuchen. 

Fir x9 > xf > x3 > x§ wird (12) zu 


K (Xo, %1 Xe, Xs) = K(x, %1, X3, Xa) 


was unter unserer Voraussetzung (%3 — *,) ¢V, wegen (4.7) und (4.4) 
stimmt. 
Im Falle x} > x8 > x? > x8 ist zu zeigen, dass 


K (%o, %g, %1, %2) = K(%p, %1, Xo, Xs), 
oder mit (4.6) umgeformt 
K (9, %4, %ay%q) + K(X, X%g) Xo, Xo) = K(X, %1, Xo, %). 


Das gilt wieder auf Grund unserer Voraussetzungen wegen (4.7) und (4.4). 
Fiir x§ > x§ verschwinden beide Seiten von (12) gemass (10) und (2.15). 
Damit ist (12) bewiesen. Die Funktion 


Aare) aS pe Neh Lon io eXe) (13) 
verschwindet also ausserhalb der durch 


G: (%) — %) EV, 


(x3 — %,) EV, oder (x, — %) EV, 


definierten Punktmenge. 

Wir betrachten nun 7, s, g wieder als Funktionen der Differenzen- 
variablen &; = x) — x; und fiihren ihre Fouriertransformierten V(P,, Po» 
ps) usw. ein. Aus (14) folgt in gleicher Weise wie bei 7, dass g(f1, po, ps) 
Randwert einer analytischen Funktion g(h,, ky, ky) ist. Deren Regulari- 
tatsgebiet ist die Réhre 


Gin dee Vogue se V (da Gs) EVs (15) 


und g unterliegt darin analogen Beschranktheitsbedingungen wie den in 
B’ fiir 7 gegebenen. Das gilt namlich, falls®) 


3 
pie Eg; > 0 fu (Ee G, (9;) © Gre3- 
I 
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Diese Bedingung ist aber erfiillt: Sei (€, — &)eV4, 6 €V4, ens 
Dann gilt in 453 


DS cj G5 = &, (4+ 9) 4 5 do — (6; La W Puen h 


da alle drei Glieder dieser Summe schon einzeln > 0 sind. (Aus g,eV_ 

und (g. + 93)€V,. folgt natiirlich g,¢V ,.) Genau gleich verfahrt man im 

Falle (&, — &) EV, €&, EV4, &.€V,, der nach (14) auch auftreten kann. 
Also 


e(Pi Ps, p3) = lim e(Ay, ky, ks), (16) 
(99) € ®y2s 
Vi 


wobei dieser limes im Sinne von Gleichung (7) zu verstehen ist. 
In § 2 haben wir gezeigt (im Anschluss an (2.18)), dass 


S(Py, Po ps) = 0 fiir p, < 0. (17) 
Nach der Definition (13) von g gilt somit: 
&(Py Pe» Ps) = — 7 (bv be ps) fiir ps? < 0. (18) 


g(k,) erfiillt die Voraussetzungen des bei (3) erwahnten Satzes von 
BARGMANN, Hatt und WicHTMAN; also lasst sich g in ein grésseres Ge- 
biet G53 analytisch fortsetzen, das analog zu ®’ definiert ist. Die reellen 
Punkte in G,.3 sind analog zu (5) bestimmt durch die Forderung 


[a1 (bi + ps) + %2 (Po + ps) — %3 ps]? < 0 fiir alle «; > 0, a a; => 0. (19) 


Speziell ist sowohl in den reellen Punkten von ’ als auch in denen 
von 1.3 der Vektor f, raumartig. Nun gibt es reelle Umgebungen, die 
beiden diesen Gebieten angehoren, z. B. eine Umgebung des Punktes 


P, =p, = (010; 00) po 10, 0), 


In diesen Punkten gilt (18), also ist g(k;) eine analytische Fortsetzung von 
7(k;) in das Gebiet 6; 


123° 


(Ry, hy, ks) =e (ky, he, ks), (20) 


, 


und 7 ist regular in ©j,5. 

Auf Grund dieser Tatsache sowie der Symmetrien C’ und D’ von 7 und 
der aus (4) folgenden Invarianz von 7 gegen die totale Spiegelung k, = 
— k, lasst sich nun tiber das Regularitatsgebiet von 7 folgendes aussagen : 

Die Bedingungen B’, C’, D’ ergeben, dass 7(k,, ko, Rs) regular ist, falls 
drei der vier g; (q) mit eingerechnet!) in V, liegen (oder falls drei der 
vier g; in V_ liegen, wegen der erwahnten Spiegelinvarianz). Es sind 
dann alle (7; + q,) zeitartig (7, k = 0, ..., 3). (20) bedeutet, dass 7 in Gros 
noch analytisch ist. An Stelle von k,, ky, kz kann man hier wieder eine 
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beliebige Auswahl der vier k, in beliebiger Reihenfolge setzen, d. h. 7 ist 
regular in allen ©,,,. Auch hier sind alle (7; + 4) zeitartig, wie man sich 
leicht iiberlegt. 

Es ist ©; = G,,;. Aus den vier Indizes 0, ..., 3 lassen sich auf vier 
Arten drei verschiedene auswahlen. Von diesen dreien kann jeder zu- 
hinterst stehen, so dass im ganzen zwolf Gebiete © ;,; existieren. Diese 
Zahl wird noch verdoppelt durch ae Moéglichkeit der totalen Spiegelung. 


Sei nun ein Punkt (p,..., Rs) (Th, = = 0) gegeben, in dem alle (g, + 4,) 


zeitartig sind. Dann ist dieser Bank ein Regularitatspunkt von 7: 

Liegen drei der q, z. B. ;, 9;, q,, im selben Halbkegel, so haben wir 
es nach (2) und (4) zu tun mit einem Regularitaétspunkt von 7(k,, k;, k,) = 
Bites hp, Ry). 

Seien nun zwei der g; in V,, die beiden andern in V_ (z. B. q, 9, EV ,, 
J2, 73 €V_). Das ist auf sechs Arten méglich. Die (g; + ¢,), 7 + &, kénnen 
noch auf je vier Arten in den beiden Halbkegeln verteilt sein: In unserem 
Beispiel ist die Lage von (g, + g,) und von (gq, + 43) noch frei, die iibrigen 
Summen sind dadurch festgelegt. Diese 6 x 4 = 24 Méglichkeiten ent- 
sprechen gerade den 24 -Gebieten. Ist z. B. in unserem Spezialfall 
(4 + 9) €V_, (41 + Ys) EV, so sind wir in einem Regularitatspunkt von 


(Ro, hy, ks) =e 1 (Ro, ky, ks) ce 7 (hy, ho, ks). 


Wir haben also folgendes Ergebnis: 

I. 7(ky, ky, Rs) ist analytisch im Punkte k; = p; + 1g;, falls dort alle 
(9; + 4)? > O (7,4 = 0, .-., 3). 

Auf jedem Strahl Q, + tq; (t > 0), der ganz in der angegebenen Menge des 
g-Raumes verléuft, wird fiir jedes B > O der Ausdruck 


ey (p, +-1.(Q, + 49,)) 


majorisiert durch ein Polynom im den p,. 

Natiirlich ist die angegebene Menge nicht das volle Regularitatsgebiet 
von 7; sie ist tiberhaupt kein Gebiet, da sie nicht zusammenhangend ist. 
Es handelt sich um eine Vereinigungsmenge von Rohren der Art von R 
und ®. Nach dem friiher zitierten Satz von BARGMANN, HALL und WicuHtT- 
MAN ist 7 also noch analytisch in der Holomorphiehiille § des aus der 
betrachteten Menge durch Anwendung von L,(C) hervorgehenden 
Gebietes. 

Wir werden in § 8 auf indirektem Wege zeigen, dass auch § noch nicht 
das volle Regularitatsgebiet von 7 ist. 

Die eben hergeleitete Bedingung I ist, zusammen mit A’ bis D’, noch 
nicht hinreichend fiir die Lésbarkeit unseres Umkehrproblems, d. h. fiir 
die Existenz von K. Man kann das z. B. daran sehen, dass wir die Eigen- 
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schaft (14) der Funktion g nicht voll ausgenttzt haben. Aus I (d. h. aus 
(15) und den zugehdérigen Beschranktheitsbedingungen) folgt_namlich 
nur, dass der Trager von g(&, &5, 5) in der Menge ¢, €V,, é,eVy, (672 
£, — &) EV, liegt (siehe § 6). Diese Menge ist aber grésser als G. 
Wir wollen deshalb noch eine weitere Bedingung fiir 7 ableiten, die 
dann zusammen mit den schon gegebenen die Existenz von K sicherstellt. 
Dazu beweisen wir zuerst die Identitat 


6(%_— %3) [8 (Xo, X1, Xo, Xg) — B(— %, —Xq, — %p Xq)|= 0. (21) 


Wegen (14) gilt das, wenn x8 < x8, oder (x3 — %) €V,, oder (%» — %2) ¢V 5. 
Dann verschwinden nadmlich beide Summanden einzeln. Es bleibt also 
nur der Fall 

x9 > xg > 1g > 


zu untersuchen. Beriicksichtigt man die Definition (13) von g und die 
aus dem unter unseren Voraussetzungen geltenden CTP-Theorem?) 
folgende Beziehung 


K (Xo, ta tanks) = Sp eae one: (22) 
so wird (21) in diesem Fall: 
K (x9, Xa, %y, X3) — K (Xo, X, %3,%1) + K (xy, %3, Xq, ¥g) — K(X, %3, Xe, Xo) = O. 


Das ist aber Gleichung (4.7), deren Giiltigkeit wir hier voraussetzen. 
Damit ist (21) bewiesen. 
Wir behaupten nun, dass folgende Identitat gelte: 


(Xo, X1 %3, X29) + B(%e, %g, X41, Xo) — | 


(23) 


& (— 44, —Xq, — 4a, = Me) = (= a, — Xa, = Xe, a) | 


Wegen (21) und (14) ist das erfiillt, falls x > x8 oder x? > x° wie man 
durch Multiplikation mit den entsprechenden 6-Faktoren erkennt. 
Durch Anwendung der Symmetrie 


B(Xq, X41, Xe, Xs) = B(Xo, Xp %, X3) (24) 


sieht man in gleicher Weise, dass (23) auch gilt, falls x8 > «9 oder x9> x2. 
Zu diskutieren bleibt der Fall x2, x§ < x, x8. Wegen der Invarianz der 
zu beweisenden Gleichung gegen die Vertauschungen x,<>%, und 
Xo <> X%_ (wieder als Folge von (24)) geniigt es, den Fall 

Xs << 4 << “5 << on 


zu betrachten. Die linke Seite von (23) wird dann nach (13) und (22): 
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E= K (Xo, %3, 445 %2) + K(%, 5, %4, %) — K (Xo, Xp) Xa) %4) + 
+ X44, Xo, %o,%3) — K(4,, %; Xp, Xo) + K(%5, Xp, X, Xo), 
was mit (4.5) bis (4.7) umgeformt werden kann: 
L=K (Xp, %1, %3,%) + K (%3, %2, Xp, %4) + K (Xa, %q, %q,%) + K (x4, Rotate 0) 


womit (23) bewiesen ist. 
Durch Fouriertransformation erhalt man aus (23): 


&(Pi Ps bo) + &(bs, Pi, Bo) — &(—Pos — Bes — Ps) — &(— Pas — Por— Pr) = O. (25) 


Diese Gleichung kann nach (16) und (20) als Beziehung zwischen Rand- 


werten der Funktion 7(k,) geschrieben werden und ergibt so die ge- 


winschte zusatzliche Bedingung fiir diese Funktion: 


Il. Es gilt die Identitat 


lim 7(hy, Rs, ks) + lim 7(hy, Re, by) = 


(95) € Gis2 (99) € Garo 
qj qi->0 
= lim 7(F1, Ry By) + lim 7(h,, yy fy) (26) 
(—4j) © Goes (—4j) € S201 
qj? qj—>0 


Diese Forderung scheint sich nicht in einfacher Weise als funktionen- 
theoretische Eigenschaft von 7(k,) ausdriicken zu lassen, wodurch sie sich 
sehr unvorteilhaft von den andern Forderungen A’ bis D’ und I abhebt. 

Es ist noch zu bemerken, dass fiir spezielle Werte der Variablen , die 
Identitat (26) eine Folge der Bedingung I ist. Die lim-Vorschriften 
(7;) €Gyg2 und (— g;) €Go23 unterscheiden sich nur durch das Vorzeichen 
von (¢_ + q3), ebenso die beiden andern lim-Vorschriften, die in (26) auf- 
treten. Daraus folgt, dass die vier Terme der Identitat paarweise gleich 
sind, falls (pb, + £3) raumartig ist. (Siehe den Beweis von Gleichung (6.11) 
im folgenden Paragraphen.) Eine solche Gleichheit je zweier Terme be- 
steht auch, falls (p, + #,) raumartig ist. In diesen beiden Fallen ist also 


(26) von selbst erfiillt. 


6. Die Existenz von K(x), . . , ¥3) 

Es soll gezeigt werden, dass die in § 5 fiir 7(h1, Rp, kz) hergeleiteten Be- 
dingungen I und II, zusammen mit den bereits bekannten A’ bis D’, fiir 
die Existenz der Wightmanfunktion hinreichend sind. 

D. h. es gilt folgender Satz: 


Es sei eine analytische Funktion 7(hy, kg, kg) mit den Eigenschaften A’ 
bis D’, I und II aus § 5 gegeben. 
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Dann existiert eine Funktion K(xp,..., X3) mit den Eigenschajten x) bis 
0) aus § 4 so, dass die daraus nach (2.9) und (2.21) berechnete Funktion 
7(k,, Ry, ky) die vorgegebene ist. 


Die in IT auftretenden Randwerte von 7, ebenso wie die im folgenden 
eingefiihrten anderen Randwerte, sollen existieren im Sinne der Glei- 
chung (5.7). 

Wir beweisen diesen Satz, indem wir K aus 7 explizit konstruieren. 
Nach § 3 ist K eindeutig festgelegt. Das im folgenden konstruierte A ist 
also das einzig mégliche. 

Zuerst definieren wir die Funktionen reeller Variablen 


1 (pr, bo, Ps) = lim (ky, hy, Rs) 
(qa En 
gi 9 
B(P:. Pa Ps) = — lim 7(ky, Rg, ks) (1) 
(qi) © Gyos 
qi 
kj = Pp; + 19; 


Die Gebiete R und Wy.3 sind dabei definiert durch (5.2) resp. (5.15). 
Wegen Voraussetzung I ist 7 in R und in © 3 analytisch, so dass die 
Definition (1) sinnvoll ist (unter der erwahnten zusatzlichen Vorausset- 
zung tiber die Existenz der Randwerte von 7). 

Wegen C’ und der Symmetrien von ® und ©j,3 gilt 


r(p;., Pi Pi,) a V(Py, bs, ps) (2) 
fiir jede Permutation (7}, 7), 73) der Indizes (1, 2, 3), und 
8(P1, Ps Ps) = & (Pe, Pr ps). (3) 


Sowohl ¥ als auch y)3 sind konvex. 7(k;) ist deshalb in R, resp. Gyo5 
Fouriertransformierte einer Distribution 7(€,, &, &), resp. g(&, &5, &). 
Nach L. ScHwartz§) liegt der Trager von y im Halbraum 


falls fiir alle B > 0 und alle se )ER der Ausdruck 
‘7 (p; + ¢ (Q; + t9;)) 


in ¢ > 0 durch ein Polynom in p; beschrankt ist. Nach Voraussetzung 
I ist ie der Fall fiir alle g,eV,, d.h. der Trager von r liegt im Durch- 
schnitt aller Halbraume der shoeeen nen Art mit ¢,EV,, also 


r(E,, &2, &) = 0, falls ein &, €V,,. (4) 


Vol. 33, 1960 Zusammenhang zwischen den Wightmanfunktionen 281 | 


Ebenso liegt der Trager von g im Durchschnitt der entsprechenden Halb- 
raume mit (¢7;) €G493. Aber 


> &h= &1 (% + 9s) + &2 (92 + Ga) — (£1 + bo — &s) Gs, 


also 
(Ev Se &5) = 0, falls £, ¢V,, oder & ¢V,, oder (&, + & —&) ¢V.. (5) 


Wegen der Existenz der Randwerte in (1) sind y und g temperierte 
Distributionen, und 7(p,), 2(f,) sind ihre Fouriertransformierten im Sinne 
der Distributionentheorie. 

Die Voraussetzung II gestattet eine Verscharfung der Tragereigen- 
schaft (5): (5.26) kann nach (1) in der Form (5.25) geschrieben werden. 
Daraus erhalt man durch Fouriertransformation: 


(1, &2, §5) 
Bien ogre, — Sa; — Sa) (Su, Cx Sa: Sa — 6a) + ClSa— Sane 9 ea) 


Ist weder (&, — &3)e€V, noch (&, — 3) EV ,, so verschwinden alle rechts- 
stehenden Glieder wegen (5). Der Trager von g liegt also in G (siehe (5.14)): 


fev ee. (6 2-65) GV, oder (E> ¢,) eV». (6) 


Aus der Invarianz von 7(k,;) und der Gebiete ® und G43 gegen L | er- 
gibt sich die Invarianz von 7(é;) und g(&;) gegen L}. 

Aus 7(&;), resp. g(&;) erhalt man die entsprechenden Funktionen der 
vier Variablen x; durch die Definition 


1 (Xo, Xa» Xa X%g) = 1(%y — %1, Xp — Xa» Xp — Xs) 


(7) 


/ - ett 
8 (Xo, %1, Xa, Xs) = (Xp — Xa, Xp — Xa, X%q — Xs) 


Weiter definieren wir 


By Re Blah, og ea | 2 
also (i Em fs) =rév fa bs) + eleven ts) | 
s ist retardiert in €, und , und erfiillt die Gleichung (5.9): 
1g, «+e» Xg) = 8 (Hq — 5) 8 (Og — Hq) 8(%q, Xy, Xa, Xs) + | 
+ 0 (% — %) 0: (%_ — %) S(%q, Xa, %3, %1) + (9) 
4 6 (5 — %—) 0 (ey — 45) $(%p, %3, X1, Xs), | 


wie man durch Einsetzen erkennt (unter Beniitzung der (2) und (3) ent- 
sprechenden Symmetrien von 7 und g). 
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Im f-Raum wird (8) zu 


S(Py, po bs) = r(Py po ey) a (pr, Po» ps) | 
— lim 7(y Re, Rg) — lim 7(Ry, Bo, Bs). | (10) 
(wen (qi) € ies ‘ 
qi qd-9 


Die beiden limes-Vorschriften in dieser Gleichung unterscheiden sich 
nur durch das Vorzeichen von q3. Es ist namlich qzeV, in R, ggeV_ in 
® 03, aber in beiden Gebieten q,, g. EV, und (q + 93) EVs, Ya + Js) EV 4. 

Falls p, raumartig ist, ist der Punkt (k,) mit gq, EV, g2€V+, 73 = 0 
ein Regularitatspunkt von 7(k,;). Es kann dann namlich eine infinitesi- 
male Lorentztransformation Ae ,(C) angegeben werden, so dass (Afy, 
Ak,, Aks) ER, a. h. unser Punkt liegt in R’: 

Ohne Einschrankung der Allgemeinheit kann man annehmen 


pra, 020d = 0). 
Durch die infinitesimale Transformation 


TL 
anisie(¥ omc 
0/0 


wird dieses fg tibergefithrt in k, = Ap, = ps3 + te(a, 0, 0, 0), also ist gEV ... 
Fiir j = 1,2 ist mit g, auch g; in V,, wenn nur e geniigend klein gewahlt 
wird. 

Da die Reihenfolge des Verschwindens der g; in der Definition (1) keine 
Rolle spielen sol], kénnen wir in (10) zuerst mit g, gegen null gehen. Ist 
p3 raumartig, so gelangen wir dabei nach der vorhergehenden Bemerkung 
in einen Regularitatspunkt von 7, das Vorzeichen von qg ist also in diesem 


Falle ohne Bedeutung. Beide Terme der rechten Gleichungsseite sind 
gleich, d. h. 


8(py, bs, P3) = 0 wenn p32 < 0. (11) 
Wegen (2) und (3) gilt 
S(é1, &2, &3) = s(&, &, Es), (12) 


wegen der Lorentzinvarianz von 7 und g ist auch s invariant gegen L{. 
Wir haben nun noch die Gleichung (5.11) zu lésen, die zusammen mit 
(9) zu der Definition (2.9,11) der Funktion 7 aquivalent ist. Die Lésung 
kann auf algebraischem Wege gefunden werden, unter Ausniitzung der 
Bedingungen (4.5) und (4.6) und der Beziehung (5.22). Es ergibt sich: 


K(X, -.+, Xs) = $(%q» %4, Xa, %3) — $(%, Xp, Xo, X%3) — | 


iad (4) 
| 


S (—%, — %1, — Xo, X3,) + S(—%4, X%q, — Xe, — %). 
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Dieser Ausdruck ist sicher lorentzinvariant, da s lorentzinvariant ist. 
Wegen der Retardierung von s in (x) — x,) erfiillt K die Lokalitats- 
bedingung (4.4). Die Antisymmetrie (4.5) ist offensichtlich auch vor- 
handen, ebenso gilt die Jacobi-Identitat (4.6). Zu priifen sind also noch 
die Bedingung £) und die Identitat (4.7) aus Bedingung 6) in § 4. 

Durch Einsetzen von (8) in (13) erhalt man unter Beriicksichtigung 
der Symmetrien von 7 und g: 


K (%p, %1, %2, %3) — K (Xo, %1, %3, %9) 


= 8(%o, X1, Xa, ¥3) — B(%, Xo, Xp, Xs) — &(— Xo, — 44, — Ka, — %y) + 


pe 


X14, — Xp, — Xg, — 3) (14) 


( 
— 8(%o, %1, X3, Xa) + B(%1, X%q, Xs, Xo) + Rice Sone ay — 0) 


eX Xo, — %y, = Xo). 
Einen analogen Ausdruck erhalt man fiir 
K (Xp, %3, %1, Xo) — K(%2, Xs) Xo, 1). 


Wegen der Identitat (5.23) sind diese beiden Ausdriicke gleich. ((5.23) 
gilt als Folge der Voraussetzung (5.26)). Damit ist auch die Forderung 
(4.7) erfillt. 

Die Fouriertransformierte von K(%o,..., %3) ist 


K (bp, --» Ps) | 
= 0 (py +... +s) [S(Pr Po bs) — S(Po Pa» Ps) — S(—Pi, — ba, — Bs) | (15) 
ar S( 7 po — ba — Ps)] = 9, wenn p;” < 0, 


als Folge von (11). Sei 


Gig ee ante) = fl Xin = Xo, a Xs) — &(Xo, X14, Xe, Xe). (16) 
Damit wird (14) zu 
K (Xo, %1) Xa» %3) — K (Xo, %1, %3, Xe) | 17) 
= (Xo, %1, Xa) %3) — G(%1, Xo, Xa Xs) — G (xo, X41, Xg, %_) + G(X, Xo, Xs, x.)| 
Aber: 3 
G(bo. Pr» Pa» Bs) = 0 (bo +--+ + Ps)G (Pr, Pa» Ba); 
G'(by, P» Ps) =—&lbv bs be) + &(— Po — ba — Ps) 
lim 7(Ry, ky, Rs) — lim r(Ry, ky, Rs) 


(47) © Gis2 (—9j) © Goes 
Yj qj 


I 


i 
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Die beiden hier auftretenden limes-Vorschriften unterscheiden sich nur 
durch das Vorzeichen von (gq) + q3), alle andern (9; + g,) — natiirlich mit 
Ausnahme von (g) + 4%) — liegen beidemal im selben Halbkegel. Auf 
gleiche Weise wie Gleichung (11) erhalt man daraus: 


Glby .-) ps) = 0 wenn (P, + P,)* < 0. (18) 
Also: 


~ 


K (bo: Pv b» Ps) — K(bo, pi, Ps Po) = 0 wenn (p, + px)? — U3 (19) 


(15) und (19) sind aber identisch mit den Gleichungen (4.2) und (4.3), 
also ist auch Bedingung ) erfiillt. 

Damit ist der am Anfang dieses Paragraphen gegebene Satz bewiesen. 
In §4 wurde gezeigt, dass aus «) bis 6) die Existenz der Wightman- 
funktion folgt, so dass wir folgendes Ergebnis haben: 


Falls 7(p1, Ps, P3) Randwert einer analytischen Funktion r(ky, Ry, Rg) mut 
den Eigenschaften A’ bis D', I und ITI ist, so existiert die zugehdrige 
Wightmanfunktion W(xo,...,%3) mit den Eigenschaften a), b), c) aus § 2. 


7. Das T-Produkt 
Wir wollen kurz noch eine weitere Funktion betrachten, die mit den 
Funktionen W und, in engem Zusammenhange steht, namlich die Funk- 
tion 
TX gp nt g Ke) Se TA (yg) (er Be i (1) 


T(%,--., 3) bedeutet dabei das zeitlich geordnete Produkt der Feld- 
operatoren’ Ai(7,),.<., A (a): 

Es ist wohlbekannt, dass diese Funktion eine enge Verwandtschaft mit 
der Wightmanfunktion W(x»,..., 3) aufweist : 


Gleich wie 7(p, pg, ps) ist auch W'(n,, 79, 73) (siehe (2.3)) Randwert 
einer analytischen Funktion W’(C,, Co, Cs), C, = 1, + 10,1). W’ ist regu- 
lar in ®, d. h. falls alle 9,€V ,. Die lokalen Vertauschungsrelationen (2.8) 
bewirken — ahnlich wie die Symmetrien (5.6) und (5.20) im Falle von 7 — 
eine Vergrésserung des Regularitatsgebietes von W’. Wir definieren 


W (Zo, «++, 23) = W" (2 — 2q, 22 — 24; 23 — Zo), 2, —= Xp + BY. (2) 
W ist analytisch im Punkte (2 ,..., 23), falls eine Permutation ponte) 
der Variablen (z,..., 23) existiert, so dass (Viv — Va eV fir allerk. 


Gehen die y,, unter Innehaltung dieser Bedingung gegen null, so strebt 
W'(@q,--+5 2s) gegen W(x,,..., %;,). 
Wahlt man 


Dee eX AY, 0; OD eens (3) 
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so sieht man auf Grund dieser Betrachtung, dass 


Hire Westen 3, 25) == C(Aigy cons Xa) (4) 
e>0 
Dieses Ergebnis kann man in eine elegantere Form bringen, das so 
spezielle Vorschriften fiir den Grenziibergang wie (3) vermeidet. Nach 
Hart und WicutTman®) kann W(z,..., 23) als Funktion der sechs Va- 
riablen 


U;,= (2;—2,),0>k (5) 


geschrieben werden. Das Regularitatsgebiet von W(u;,) weist langs den 
positiv reellen Achsen aller u;,-Ebenen Schnitte auf. Die Randwerte von 
W in den reellen Punkten hangen also im allgemeinen davon ab, ob die 
u,, aus der oberen oder aus der unteren Halbebene gegen die reelle Achse 
streben. Aus der Vorschrift (3) ergibt sich: 


Vi, = Imu,,= 2(x; — X;) (Vi — Vy) = 2 E Ge = Ne 20, 


so dass (4) wird: 


UXeyene Xe) = lime W(w,,). (6) 
vik | 0 
Der Grenziibergang muss selbstverstandlich innerhalb des Regularitats- 
gebietes von W erfolgen. 
Die Ergebnisse von § 5 erlauben es nun, eine ahnliche Beziehung zwi- 
schen 7 (fp,..., #3) und der Funktion 7(k,, kg, ks) herzustellen. 
Die Identitat }*) 


TAM Gs civ, X;,) = DS (eet RT ee mtn ed (Xai d peas asss Xa) (7) 
T = antichronologischer Operator, 
Serstreckt iiber alle Aufteilungen der Variablen ¥,,...,¥%, in zwei Gruppen 
(ekooaneails (Cairepoosn eo) 


wird im Spezialfall 7 = 3 zu 


eS 


100 CAN eras 


Kg) ++» %3) — A(%y) T (Xo, Xe, %y) — A(x») T(%o, *1, Xe) — 


( 
(x3) T(%, %1, X%2) + (8) 
(X41, X2) T(%o, %3) + T (4, x3) T(%o, %2) + cis %3) T(%o, %) — 

( 
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Eine ahnliche Uberlegung wie wir sie beim Beweis von (2.23) ange- 
wandt haben ergibt daraus: 


(Por «+ Ps) = Ubo, +++ Ps), falls p; ¢V_, bo EV 4, (Po + Pi) EV 
Ga, 2, 3) (9) 
Speziell: 
7 (Dy --+) Pg) = T(Po, ---» Bs) wenn alle £} > 0,7= 1, 2, 3. (10) 


Wegen der totalen Symmetrie von t in allen Argumenten gilt allge- 
meiner 


T(Py, «2+ Ps) = 1(P;. sess Pi.) wenn pon Dat e ee: (11) 
Weiterhin folgt aus dem CTP-Theorem?) 
T(Xq) ve0_%a) = oe Kqy r+ — Hs) | (12) 
T(Po> ---» Ps) l= "Pos 42) = Ps) | 


also : 
U(Poy +++ ba) = = Pig o> ba) wenn P,P; P;, <0. sy 
Mit Hilfe der ebenfalls aus (7) folgenden Identitat 
T (xy, %1, 2) 4 | (14) 
= R(Xo, %1, %2) + A(%) T(%p, %2) + A(%2) T(%, %1) — T(%, %2) A(x)| 


lasst sich das in (8) auftretende Glied A(x3)T(%o, %1, %,) umformen: 
A (Xs) T(%o, %1, X2) = A(%s) R(%q, *1, Xe) + --- 
Mit 
S(%o, -++» %3) = [R(%, %1, %2), A(xs)] (15) 
wird das 


Alas) TX, X11 Xo) = — OX --, Xa) + AR (Xo, a» Mo) A Baleat eee 


Setzt man das in Gleichung (8) ein, so erhalt man auf gleiche Weise wie 
(10) : 
"(Por ---» Ps) = — 8(Po --+ Pa) wenn A <0, AL + A3 > 0, A) + ~} > 0, 
(16) 
wobei g durch (5.13) definiert ist. 


Auch diese Beziehung lasst sich auf Grund der vorhandenen Symme- 
trien verallgemeinern zu 
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T(Po, IGS ps) = BG eP.) 
wenn p;, <0, p) +p) > 0,22 + ~2 >0 
ial Fee g(— Pins ie P;,) 


wenn pF > 0, £2 +p) <0, p? + Be <0, 


Die in (11), (13) und (17) auftretenden Vorzeichenkombinationen er- 
schépfen alle Méglichkeiten. Der Beweis entspricht genau den in § 5 im 
letzten Abschnitt vor der Formulierung der Bedingung I gegebenen Be- 
trachtungen, wobei man nur die Halbkegel V., resp. V_ durch die Halb- 
raume f° > 0 resp. £° < 0 zu ersetzen hat. 

Nach § 5 sind 7 und g nach Abspaltung des Faktors 6(p) + --: + 3) 
Randwerte der analytischen Funktion 7(k,). Seien die Vektoren f,, po, p3 
(und damit #,) gegeben. Wir definieren 


G— e721, 0;0,.0). (18) 


Der Punkt (f; + 7g,) ist nach I ein Regularitatspunkt der Funktion 7. 
(Falls eine oder mehrere der Summen #? + #? verschwinden, muss die 
Definition (18) etwas abgedndert werden.) Durch Vergleich von (6.1) mit 
(11), (13), (17) erkennt man 


%\Pigr ters Ds) = OlPy + «>. + Pa) © (Py Po, Ps) 
t (py, be, p3) = lim 7 (Ry, ky, 3). 09) 
e—0 


Nach dem erwdhnten Satz von HALL und WIGHTMAN laisst sich 7 als 
Funktion der Variablen 


= (k, + k,)*, 2,7= 0,...,3 (20) 
schreiben, wovon sechs unabhiangig sind. (18) ergibt dann die Bedingung 
0 0 
t= Im Oy = Ze (Pak p;)? = 0) 


woraus man erhalt: 
U'(Ps, Ds Ps) es 7 (Wj). (21) 
a) 

Diese Gleichung hat dieselbe Form wie die Gleichung (6) im x-Raum. 
Es ist allerdings zu beachten, dass in Gleichung (6) nur sechs Variable 
u,, auftreten, man also fiir die Grenzwertbildung nur sechs Positivitats- 
vorschriften zu beachten hat. Im Falle von Gleichung (21) hat man es 
jedoch mit zehn Variablen w,, zu tun. Wegen Wo, = Weg ist allerdings 
zugleich mit ¢), auch tg positiv usw., es bleiben jedoch auch nach Be- 
riicksichtigung dieser Paare sieben Positivitatsvorschriften ftir die sechs 
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Hi 


(beliebig wahlbaren) unabhangigen V ariablen iibrig. Das hangt damit 
zusammen, dass das in I gegebene Regularitatsgebiet von ? kleiner ist als 
das bei (2) angegebene Regularitatsgebiet von W (G5 $40): 


8. Eine Bemerkung zur Bedingung II 

Wir wollen zeigen, dass im Falle nicht verschwindender Ruhemasse 
der betrachteten Teilchen das in §5 im Anschluss an Satz I erwahnte 
Gebiet § (inkusive einer aus den verscharften Spektralbedingungen fol- 
genden Erweiterung) noch nicht das volle aus unseren Annahmen fol- 
gende Regularitatsgebiet der Funktion 7 ist, d. h. die Bedingung IT hat 
eine Vergrésserung dieses Gebietes zur Folge. Die Art dieser Vergrésse- 
rung ist leider noch nicht bekannt*). 

Wir werden den Beweis auf indirektem Wege fiihren, indem wir ein 
Gegenbeispiel zu den sog. Dispersionsrelationen fiir Streuung zweier 
Teilchen konstruieren. 

Dazu spezialisieren wir unsere Annahmen wie folgt: Das Feld A(x) 
soll hermitisch sein und einem Teilchen mit der Ruhemasse 1 entsprechen, 
das keine Wechselwirkung mit anderen Teilchen aufweist. In der Defini- 
tion von R (Gl. (2.9)) ersetzen wir A(x) durch ((] — 1) A(x). Die Eigen- 
schaften A bis C von r(x,) aus § 2 werden dadurch nicht berithrt, hin- 
gegen lasst sich D verscharfen: 


D,) 7(1. Pa Ps) = (Por Pa» Ps) falls py? < 4, Py? < 4, | 
(+d) <4 (+ Ppy<4 | 


Ebenso gilt nun Gleichung (5.18) fiir 6,2 < 4. 
Die Funktion 7(%,, ky, 8g) schreiben wir wie in §7 als Funktion der 


Variablen : 
w,=k?, i=0,...,3 | 


| (2) 
= (kj + &)*, t= 1, 2,3, o> 0. | 

Die Eigenschaften A’ bis D’, I, II aus §5 bleiben bestehen. Die an- 
gegebenen verscharften Spektralbedingungen sind erfiillt, falls die in § 
auftretenden Schnitte langs den positiv reellen Achsen der w-Ebenen 
erst bei 4 einsetzen. 


*) Das endgiltige Regularitatsgebiet von ry enthalt sicher nicht alle Punkte 
des bei (7.2) angegebenen Regularitatsgebietes von IW (Gy fy fs): Das wiirde nam- 


lich bedeuten, dass r(R; ;) regular ist, falls alle g; und zwei der drei unabhangigen 

(q;+4¢,;), 1=Jj, zeitartig sind. Speziell ware der Punkt qg+ 3 = 0, alle andern ¢;+ 4; 

zeitartig, ein Regularitatspunkt, also ware G = 0 (siehe (6.18)). Es ist aber 
G(s. <[R(%o. 4), Rr, 2 ¥5) Do 

und dieser Ausdruck ist im allgemeinen sicher von null verschieden. 
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Aus der Hermitizitat von A(x) folgt, dass 1(Xo,-+., %,) rein imaginar 
ist (siehe LSZ), d. h. 
™*(by, Pa» Ps) = —1(— dy — ba, — Pra), (3) 
was durch analytische Fortsetzung ergibt: 
Ups) Kai th <= hae ky). (4) 


* Wir betrachten nun die Streuung zweier Teilchen mit den Anfangs- 
impulsen ~, & und den Endimpulsen 4’, k’ (P+k=f' +k’). Die zuge- 
hérige Streuamplitude T(k’, p’; k, ) ist eine Funktion der Variablen 
h—h’)? 4 
Tee a waa 6) 
und es gilt nach LSZ 
T(w, A?) = r(k, p, — p') (6) 


bis auf einen konstanten Faktor. Dabei ist 


h2 = pt = pr= p= 1 | 


(P+ k)2?=2(1+ A? 4+ o(14+ A?) 1/2) 

7 
(k — pi) =2 (1 + Az —@w (1 a A?)1/2) | ( ) 
(p =p treet Ae 


Dieses T erfiillt eine Dispersionsrelation, falls die Impulsiibertragung 
A? < 2 ist#4). Dh. fiir 0 < A? < 2 ist T(w, A?), aufgefasst als Funktion 
von w, analytisch in der ganzen komplexen Ebene mit Ausnahme der 
Schnitte in der reellen Achse 


wo >(1— A) (14+ 478, wo <—-(1—-A (144212, 08) 


Die Interpretation von T als Streuamplitude ist natiirlich nur méglich 
unter Beniitzung der Asymptotenbedingung; nur dann kann ja eine S- 
Matrix definiert werden. Wir kénnen jedoch formal (6) als Definition von 
T auffassen. Die genannte Regularitatseigenschaft von T bleibt dabei 
bestehen, da in ihrem Beweis die Asymptotenbedingung nicht wesentlich 
verwendet wird. Kénnen wir also eine in § regulare Funktion 7 angeben, 
so dass das daraus nach (6) berechnete T keine Dispersionsrelation er- 
fiillt, so ist gezeigt, dass § noch nicht das volle aus unseren Annahmen 
folgende Regularitatsgebiet von 7 ist. 

Ein solches Beispiel soll jetzt gegeben werden. Wir definieren: 


3 
Niky Ro; Ba) = Da (2, + 377 2,1) + 219 + & Zeg°1 — a + te. (9) 


k=0 
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Dabei bedentet 
2, = (4 — w,)"", 2,= (4 — Wy)”. (10) 


Ein in der langs der negativ-reellen Achse aufgeschnittenen Ebene ein- 
deutiger Zweig dieser n-ten Wurzeln wird ausgewahlt durch die Forde- 
rung, dass w/" fiir positiv reelle w positiv reell sein soll. 1 ist eine positive 
ganze Zahl, «, a, e sind positive reelle Zahlen, iiber deren Grésse wir noch 
verfiigen koénnen. 

Unser Beispiel ist 


(Ri eanieg i spay N(k;, Ri, F;,) a —{e>-es}, (11) 
CORA AD) 

wobei das Produkt J7iiber alle Permutationen der Indizes 1, 2, 3 zu er- 
strecken ist. Das zweite Glied entsteht aus dem ersten durch die Substi- 
tution von — ¢ an Stelle von ¢ und hat die Erfiillung von (4) zur Folge. 

(11) befriedigt offensichtlich die Bedingungen A’, C’ und D’ aus § 5. 
(Es ist 2; = %3, usw.!) Ebenso treten die richtigen Schnitte in den w; 
und w,, auf, so dass die verscharften Spektralbedingungen (1) erfiillt sind. 
Wir haben noch zu zeigen, dass unser 7 bei geeigneter Wahl der verfiig- 
baren Parameter in den durch I, § 5, definierten Punkten (und damit 
in §) analytisch ist. Die in I noch geforderten Beschranktheitsbedin- 
gungen im oo sind erfiillt, da 7 im oo gegen null strebt. 

Als Singularitaten von 7 treten erstens die schon erwahnten Schnitte 
w,; (oder w;,) > 4 auf. Diese liegen ausserhalb des gewiinschten Regulari- 
tatsgebietes. Ist namlich g;2 > 0 und w; positiv reell, so ist auch p;? > 0, 
also ,g; + 0 im Widerspruch zur Forderung Im w,; = 0. 

Weiterhin kénnen Pole auftreten, die natiirlich in den Nullstellen eines 
der Faktoren N des Nenners liegen. Diese Nullstellen haben wir also zu 
untersuchen, soweit sie in der betrachteten Punktmenge I liegen. Wegen 
der Symmetrie von I geniigt es, die Funktion N(h,, ky, ky) zu diskutieren. 

Zuerst betrachten wir den in (9) auftretenden Ausdruck 


Zppao ai. 


Nach der Definition (10) liegen alle z, (und auch alle z;,) in einem Keil 


langs der positiv reellen Achse mit der Spitze im Ursprung und dem 
halben Offnungswinkel y = z/n: 


Rez; >0, | Imz,| < (Rez) -tep (12) 


y kann durch geeignete Wahl von n beliebig klein gemacht werden. Wir 
werden voraussetzen, dass n gross ist (z. B. > 10). 
Sel 


Yi= Re (2, + 37” 2,79). (13) 
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Es gilt 
¥; > (| 2; | + 3?" | z; |) cos 


wegen (12) und weil mit z; auch z;1 im Keil (12) liegt. Die in dieser 
Ungleichung auftretende Funktion von | z;| (ohne den Faktor cos y) nimmt 


ihr Minimum an fiir | z; | = 3". Dieser Minimalwert betragt 
= 2+ 3%, (14) 
Also | 
y; > COs gy. (15) 


Wir fiihren die neue Konstante 
d= a—4ucos@ (16) 
ein und wahlen a so, dass 0 < 6<1. 


Sei nun (fy, fs, ks) eine Nullstelle von N(h,, ky, ks) mit (¢; + g,;)? > 0 
mur dile 2,7 =O, ...,, 3. 
Mit N muss natiirlich auch Re N verschwinden. Re N ist von der Form 


ReN=A+B+C—6 (17) 
mit 3 
A=) y,—4pcosp > 0 | 
k 0 
B == he 255 0 (18) 
C= 6 he(z,.7)) 2:0. | 
Aus Re N = 0 folgt also 
An0)4 D1 =5.0, G0: (19) 


Wir werden zeigen, dass diese Ungleichungen bei geeigneter Wahl von 
a und einen Widerspruch enthalten. Bei den folgenden Abschatzungen 
werden wir folgende Bezeichnungsweise verwenden: 


a ~ b heisst a = b bis auf einen Term der Ordnung 0(6)/d + 0(n)/n 
‘a< bheisst a < b bis auf einen Term derselben Ordnung. 


Aus B < 6 (d. h. B ~ 0) folgt wegen (12), dass 242 ~ 0 sein muss, also 
Wy, ~ 4. Das bedeutet 


(by + Pe)? — (01 + 92)? ~4, (1 + Bo) (G1 + %2) ~ 9. (20) 
Das ist mit der Bedingung (9, + 42)? > 0 nur vertraglich, falls 


(G1 +92)? ~0, (br + B2)?~4- (21) 
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Wegen k, + ky = — hy — Rg gilt auch 


(Jo + 93)? ~0, (bot Ps)? ~4, (bo + bs) (Yo + 93) ~ 9. (22) 
Aus A <6 (also A ~ 0) folgt, dass alle y,; in der Nahe des Minimal- 
wertes yz cos y liegen miissen, d. h. 


| z;| ~ 3" + |4—w,| ~3, 4=0,..., 3. 


Die w, liegen also alle in der Nahe des Kreises vom Radius 3 um den 
Punkt w = 4. Speziell muss gelten: 


1 < Rew,= $7 —497 < 7, | Ime, | <.3, (23) 


woraus wegen q;7 > 0 folgt: 
Peele (24) 


Wir haben zwei Falle zu unterscheiden: 


1. Fall: p, EV, Pp, EV_ (oder umgekehrt). 
Dann gilt (in Analogie zur Dreiecksungleichung im Falle einer defini- 
ten Metrik) die Ungleichung: 


(br + b2)® S (bs? — 22), 
woraus wegen (21) und (24): | 


Vi? = VP2+2 2 3 oder p22 = Vo? +2 > 3. 


Also, fiir 1 = 1 oder 2: 
Pa 


Wegen (23) muss dann q;? 2 2 sein, und somit | Im u;| = 2| 6,9; 
2-3/2, im Widerspruch zur zweiten Bedingung in (23). 

Dieser Fall kann somit nicht auftreten. Genau gleich kénnen wir auch 
den Fall ausschliessen, dass #) und #5 in verschiedenen Halbkegeln 
liegen. 

2. Fall: 


|2 ~ 


by € Vis by Vi, py € Vian ps EV _. (25) 


(Der daraus durch Vorzeichenwechsel aller p, entstehende Fall ergibt 
nichts Neues.) 
Aus (24) ergibt sich £,p, = 1, also ist (21) nur méglich, falls 


py ~ p? ~ py f,~1, 
und ebenso (26) 


Po ~ 3 ~Pbhobs ~1. 
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| Weiter, wegen 4, + $3 = — bi — po: 
(bo + bs) (Pr + be) ~ — 4. 
Alle vier linksstehenden Terme sind wegen (24) und (25) <s — 1, also 

Dep a! NI, NS Wp eae (27) 
Da alle w; auf dem erwahnten Kreis liegen miissen, folgt aus (26): 

w; ~1, also p,q, ~0, 92~0, (28) 
und damit aus (21) und (22): 


91 72 ~ Io 73 ~ 9. (29) 
Ferner: 
Jo = — 90 (% + 92 + G3) ~ 0, (30) 
S also 
Jo + Yo Io ~ 9, 
~ woraus 


Jo% ~ Yo I2~ 9, (31) 
wenn g, und g, im gleichen Halbkegel liegen. Dann aber auch 


(Yo + 93)? = (Go + UH)? ~ 9, 
Geli 
9293 ~~ 90 undanalog 4,43 ~ 0. (32) 


Ebenso lassen sich (31) und (32) beweisen, falls gy und gs im gleichen 
Halbkegel liegen. 
Sei nun keine der beiden Annahmen erfiillt, z. B. 


do EV _, GEV 45 G2 EV, G3 EV, aber (9, + 93) EV. 


(Alle andern Falle sind von der gleichen Struktur und lassen sich deshalb 
analog behandeln.) Aus (30) ergibt sich dann: 


fo G1 + Fo (Y2 + 9s) ~ 9. 
Beide Terme sind negativ, also 


9% ~ 9, Yo (2+ qs) ~ 0, d. h. Go G2 ~ 0 wegen (29). 


Dann aber auch 
9293 ~9, UIs ~ 9, 


die Gleichungen (31) und (32) gelten also auch in diesem Fall. 
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Zusammenfassend haben wir bis jetzt gefunden: 


bidbeam th aan~?, $:4,~9, 1,k=0,.., 3. (33) 


Wir haben nun noch die Bedingung C < 6 aus (19) zu diskutieren: 
Aus (33) ergibt sich 


Re Wy, = (Pa Ps) — ae qs)” ~ 0, (34) 


da pf, und #3 nach (25) in verschiedenen Halbkegeln liegen; und 


Im W3 = 2 (bp + bs) (G2 + 3) ~ 2 (bo I3 + Bs Yo): (35) 


Sei gg EV. Dann 
(ps + 93)® = ps” + 93" + 2 D3 93 ~ 1, 


d.h. (p3 + g3) EV_. Also ist p2(f3 + g3) < 0 und damit 
0< p29s< —h2ob3 ~1. 


Auf ahnliche Weise zeigt man im Falle g, €V_: 


O> £293 > bobs ~ — 1, 


also | £293| < 1, und analog | 39, | S 1. (35) wird damit zu 


| Im we, | < 4. (36) 
C < 6 bedeutet 
6 
Re as oe <S a (37) 
was nach (12) ergibt 
6 
=i 
| #23 | = a COS M 
und schliesslich 
ees ee | 4 — Wes Ss [a2 ]". (38) 


Aber, nach (34) und (36): 
ee [P= (4 — Ke Ws)” + (Im Ws)? 


= 10-4 16=932) 
Aus (38) folgt damit: 


[ape] s 32. (39) 


Wir kénnen sicher «, 6, 1 so wahlen, dass 


|= eee if > 33. (40) 
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_ Dann ist Bedingung (39) verletzt, also hat Re N — und damit auch N 


_ selbst — keine Nullstellen in §. Das durch (11) definierte 7 erfiillt also 


alle in §5 angegebenen Bedingungen mit Ausnahme der Identitit iG 
falls wir die verfiigbaren Konstanten so wahlen, dass Bedingung (40) 
erfiillt ist. 


Die zugehérige Streuamplitude T(w, A) ergibt sich aus 7 gemass (6) 


und (7) durch Einsetzen der Argumente 


We coat Deaead sex) etek 
Wyp = 2 (1+ A? + @ (1 + A?)12) 
yg = 2 (1+ A? — @ (1 + AP) 
Weg = — 4 A?. 


Wir halten A? > 0 fest und betrachten T als Funktion der komplexen 
Variablen w. Es ist zu untersuchen, fiir welche Werte von A? T in der 


(41) 


- geschnittenen w-Ebene (8) analytisch ist. 


Als mégliche Singularitaten von T treten wieder die bekannten Schnitte 
in der Definition von z; und z;, sowie Pole auf. Die Schnitte in den z; 


und in 2, spielen keine Rolle wegen w; < 4 und weg < 4. Die durch z,, 


und 2,3 erzeugten Schnitte sind gerade die gewiinschten (siehe (8)). Eine 
Dispersionsrelation besteht also, falls keine Pole auftreten, d. h. falls der 
Nenner in der Definition von T nirgends verschwindet. 
Es ist 
Zo = (2 (1 — A? — w (1 + AIP] 


Z43 = (2 (1 — A? +. @ (1 + A2)UB] LI (42) 
Zeg= [4 (1+ APH. 
Also wird (9) zu 
N(h;; h;, &,) =4 + 244,+042,,'—a+ ze, (43) 


a2 Vo 


(i, 7, %) eine Permutation von (1, 2, 3). 


Nach (16) ist 
4u—a=4y(1—cosg) — 6. (44) 


N = 0 bedeutet also 
Zy + % 2,1 = d—4y (1 —cosg) —7 6. (45) 
Der Realteil des links stehenden Ausdrucks ist nie negativ, Lésungen 
existieren also héchstens, falls 


6 > 4m (1 —cos@q). (46) 
Diese Ungleichung sei erfiillt. 
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Wir betrachten zuerst den Fall 1 = 2,7 = 1, h= 3. Aus (45) folgt: 
Re 242 =< O, d. h. 2492 oad 0, 


also nach (42): 
w ~ (1 — A?) (1 + A) 


und damit 


243 ~ [4 (1 — A®)]2. 
Aus der weiteren Bedingung Re z,;-1 < 6/a folgt wie bei (37): 
|i Pw 4 [1 — 42] > [AP] > 33, 
also wegen A? > 0: 
4A? > 44/33 > 2-4. 


Unterhalb der Lehmannschen Schranke A? = 2 gibt der hier diskutierte 
Faktor N zu keinem Pol Anlass. 

Ebenso erhalten wir im Falle 1 = 2, 7 = 3, h = 1 keine Nullstellen von 
N. In einer solchen miisste namlich gelten 


Re go<e pees Beal eA ety 


was wegen A? > 0 nicht méglich ist. 

Zu diskutieren bleibt noch der Fallz = 1,7 = 2, A = 3. (Die andern drei 
Falle unterscheiden sich von den hier diskutierten nicht wesentlich, sie 
entstehen daraus durch Vorzeichenumkehr von w.) Hier wird (45) zu 


tp= 6—4 (1 —cosg) —ie —@ [4(1 + A2)] 1. (47) 


Wir definieren eine Konstante A2 durch 


6=4 4 (1—cosq) + « [4 (1+ A]. (48) 
(47) wird damit zu 


tip 0 [4 (1 AB) Sea (Lee 2 ee (49) 


Ist nun A? > A? und « geniigend klein, so liegt die rechte Seite dieser 
Gleichung im Keil (12). Dann kann das so bestimmte z,. nach w auf- 
gelést werden, wobei das e-Glied bewirkt, dass dieser Pol von T (um einen 
solchen handelt es sich ja) nicht gerade auf die reelle Achse zu liegen 
kommt. 


Eine Dispersionsrelation besteht also nicht fiir 42 > 4?! 
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A? ist nicht beliebig wahlbar. Aus den Bedingungen (40) und (46) er- 
gibt sich: 


FE en 
ea 5= 4 (L=cosg) ~ 8 


AL Ay (=) 33, 
also 


rs foe 
A re ae 


(50) 


Sei nun umgekehrt ein A? vorgegeben, das (50) erfiillt. Ebenso geben 
wir ein 6<_1 vor. Zu jedem » ergibt dann (48) einen Wert von «. Be- 
dingung (46) kann offensichtlich durch Wahl eines geniigend grossen n 
erfullt werden (y = z/n kann beliebig klein gemacht werden). Aus (48) 
folgt 


Man erhalt daraus 


ia (= 


a COS P 


Jab (ie 4] 2 33 
Fiir ein gentigend grosses 1 ist also auch Bedingung (40) erfiillt. 

Wir haben somit folgendes Ergebnis: Die Konstanten a, «, m und ¢ 
in unserem Beispiel kénnen so gewahlt werden, dass 7 alle Bedingungen 
mit Ausnahme von II erfiillt, dass aber die zugehérige Streuamplitude 
fiir _Impulsiibertragungen A”, die grdsser als eine vorgegebene Zahl A? 
sind, keiner Dispersionsrelation geniigt, wenn nur diese Zahl A? der Be- 
dingung (50) entspricht. Die in (50) gegebene Schranke ist aber kleiner 
als die Lehmannsche Schranke A? = 2. 

Damit ist unsere Behauptung bewiesen, dass § zumindest im Falle 
nicht verschwindender Ruhemasse noch nicht das volle Regularitats- 


gebiet von 7 ist. 


Meinem verehrten Lehrer, Herrn Professor Jost, méchte ich danken 
fiir die Anregung zu dieser Arbeit und fiir zahlreiche férdernde Diskus- 
sionen wahrend ihrer Ausfiihrung. Dem Schweizerischen Nationalfonds 
zur Forderung der wissenschaftlichen Forschung habe ich fur ein Stipen- 
dium zu danken. 
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Polarisations- und Streuexperimente 
mit 4 MeV-Protonen 


von J. Saladin*) und P. Marmier 
Cyclotronlaboratorium des Physikalischen Instituts der ETH, Ziirich 


(7. XII. 1959) 


Summary. The polarization and differential cross sections of elastically scattered 
4 MeV-protons has been measured as a function of the scattering angle for Al, Mg, 
Ti and V. Experimental results for Al are compared with predictions from optical 
model theory. It is found that good qualitative agreement is obtained. For Al, Mg 
and Ti. The angular distribution of inelastically scattered protons is also quoted 
and discussed. 


I. Einleitung 


In den letzten Jahren haben eine Reihe von theoretischen und experi- 
mentellen Untersuchungen gezeigt, dass viele Phanomene auf Grund der 
Vorstellung eines gemeinsamen Kernpotentials verstanden werden k6n- 
nen. Diese Erkenntnis folgte aus zwei Gruppen von experimentellen 
Daten, d.h. einerseits aus Streumessungen und andererseits aus der Kern- 
spektroskopie. 

Die Untersuchung der elastischen Streuung von Partikeln ergibt zu- 
nachst Aussagen tiber die Feinstruktur von Kernen. So findet man z. B. 
aus den bei bestimmten Winkeln und Energien auftretenden Resonanzen 
der differentiellen Wirkungsquerschnitte die Anregungsenergien der 
Niveaus im Zwischenkern. Die Winkelabhangigkeit der Wirkungsquer- 
schnitte gibt ferner Informationen iiber Spin und Paritat der Zustande. 

Man ist heute weit davon entfernt, diese Feinstruktur bis in alle Einzel- 
heiten zu verstehen. Dagegen kann die Grobstruktur, d.h. das Verhalten 
bei Mittelung iiber sehr viele Resonanzen, gut erklart werden mit Hilfe 
der Vorstellung eines gemeinsamen Kernpotentials, das auf die einfallen- 
den Partikel wirkt. Aussagen iiber die Grobstruktur ergeben sich demnach 
dann, wenn beim Streuprozess im Zwischenkern viele Zustande beteiligt 
sind. Dies bedeutet, dass entweder die Energiebreite der einzelnen Zu- 
stande gross sein muss gegeniiber dem mittleren Niveauabstand, oder 


*) Gegenwartige Adresse: Physics Department, University of Wisconsin, 
Madison, Wisconsin (USA). 


300 J. Saladin und P. Marmier HISP IA 


dass zumindest die Energiebreite des einfallenden Teilchenstrahls aus- 
reichen muss, um eine grosse Zahl von Zustanden im Zwischenkern einzu- 
beziehen. 

Das gemeinsame Potential wird komplex gewahlt. Der Imaginarteil 
tragt in Analogie zur Optik der Absorption von Teilchen Rechnung. Dabei 
fallen unter den Begriff der Absorption sémtliche Kernreaktionen und 
inelastischen Streuungen sowie alle Prozesse, die tiber die Bildung eines 
Zwischenkerns verlaufen. Mehrere Autoren?)?)’) haben mit einem solchen 
optischen Potential die differentiellen Wirkungsquerschnitte elastisch an 
mittleren und schweren Kernen gestreuter Neutronen und Protonen in 
einem Energiebereich von 4 bis 300 MeV gut erklaren kénnen. WEISSKOPF*) 
und Mitarbeiter haben ausserdem mit Hilfe dieses optischen Modells auch 
fiir den Verlauf des totalen Wirkungsquerschnittes von Neutronen- 
reaktionen in Funktion des Atomgewichtes der Targetkerne und der 
Neutronenenergie gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten 
erhalten. 

Mit dem Schalenmodell der Kerne kann eine zweite Gruppe von experi- 
mentellen Daten interpretiert werden. Auch hier wird die Wirkung der 
Nukleonen eines Kerns auf ein einzelnes Nukleon durch ein gemeinsames 
Potential beschrieben. Das Schalenmodell vermag die Spins der Grund- 
zustande und in der Umgebung von abgeschlossenen Schalen auch die- 
jenigen der ersten angeregten Zustande gut wiederzugeben. Um aber 
Ubereinstimmung zu erhalten, muss das Potential einen Spin-Bahn- 
kopplungsterm enthalten. 


Es stellt sich die Frage, ob nicht auch das Potential des optischen 
Modells mit einem solchen Term versehen werden muss. Dies lasst sich 
durch Analyse der differentiellen Wirkungsquerschnitte elastisch gestreu- 
ter Partikel nicht befriedigend beantworten. Besonders im Gebiete kleiner 
Energien kénnen durch geeignte Variationen von Form und Tiefe des 
Potentials ahnliche Effekte erzeugt werden, wie sie die Addition einer 
Spin-Bahnkopplungskomponente zur Folge hat. So wird z. B. der theo- 
retische differentielle Wirkungsquerschnitt elastisch gestreuter 14 MeV- 
Neutronen durch einen Spinbahnkopplungsterm nur sehr wenig beein- 
flusst®). Dagegen scheinen die Analysen von Messungen mit 17 MeV- 
Protonen die Existenz einer solchen Komponente zu fordern®). 


Genauere Aussagen iiber die Spin-Bahnwechselwirkung erhalt man 
dagegen, wenn ausser dem differentiellen Wirkungsquerschnitt auch die 
Polarisation elastisch gestreuter Partikel gemessen wird. In der vorlie- 
genden Arbeit werden Polarisations- und Streumessungen von 4 MeV- 
Protonen an Mg, Al, V und Ti Kernen beschrieben und diskutiert. ROSEN 
und BROoLLEY’) haben dhnliche Messungen mit 10 MeV-Protonen, 
BROCKMAN und BLANPIED8)®) mit 17 MeV-Protonen ausgefiihrt. 
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II. Experimentelles 


A. Die Polarisationsmessungen 


1. Das Prinzip der Messung 


Die Bestimmung der Polarisation elastisch gestreuter Protonen ge- 
schieht mit Hilfe einer zweiten Streuung durch Messung der Links-Rechts- 
asymmetrie der Winkelverteilung. Dieses Doppelstreuexperiment wird 
durch Figur 1 illustriert. Ein Strahl unpolarisierter Protonen trifft auf die 


Target 


unpolsrisierter Protonenstrahl 4. Streuung 


vom Cyklotron 


Polarisation P, 
o vorwarts » |- P, Py 


2. Streuung_, 
in He 


orickwarts » 1+ AR 


Ks Kernphotoplatten 


Ilford E 4 


Fig. 1 
Schematische Darstellung des Polarisationsexperimentes 


za untersuchenden Kerne und wird an diesen gestreut. Die unter dem 
Winkel @, emittierten Protonen werden einer zweiten Streuung an He 
unterworfen. Besitzen die Protonen nach der ersten Streuung die Polari- 
sation P,, so wird der Wirkungsquerschnitt der zweiten Streuung durch 


ai do* 
(65, 9) = 2 (6) {1 + Px(0,) P(6,) 1,15} (1) 
gegeben!°). Dabei bedeutet do* [de (9,) den differentiellen Wirkungsquer- 
schnitt fiir unpolarisierte Teilchen und P,(@,) ist die Polarisation, die ein 
urspriinglich unpolarisierter Strahl durch eine Streuung an He erleidet. 
Die Vektoren n, und n, bezeichnen die Normalen zu den Streuebenen, 
die durch die Fortpflanzungsvektoren k, und k, beziehungsweise k, und 
k, gebildet werden. Sie sind durch die Beziehungen 

_ Rk xk, 


k, x ky 2 
Ge earl 2 


Und 42, = Thee 


definiert. y ist der Winkel zwischen n, und n,. Finden beide Streuungen 
in derselben Ebene statt, so ist 


ii nj 1 
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und damit ergibt sich (siehe Fig. 1) 


d * 
S(O) socwarts = go (9s) {1 — Pr (61) Po(62)} 


3 
do do* ( ) 


a (95) ickwarts — gap (82) {1 + P,(O;) Po(6s) } 


Aus dieser Links-Rechtsasymmetrie der zweiten Streuung lasst sich bei 
bekanntem P,(@,) die Polarisation P,(9,) berechnen. Fiihrt man das 
Verhaltnis 

Anzahl vorwarts gestreuter Partikel 

Anzahl riickwarts gestreuter Partikel 


R= 


ein, so gilt 
Ls P,(9;) P, (4g) 


A= Eee Gane f) 


woraus sich fiir P,(@,) der folgende Ausdruck ergibt: 


1 1—R- 
P, (8s) “14+R 6) 


Die Polarisation P,(9,) kann aus den Streuphasen der Proton-Helium- 
streuung berechnet werden. Kann diese Streuung durch s- und -Phasen 
allein beschrieben werden, so gelten die Beziehungen!) 


Py $2 = 2 #8sin 8 sin (8, — 6,7) {sin dy sin (B+ + 0; + 04 — 44) (6) 


. oe sin (6,+ + 6,- + o, + 7 In s?) + 3 cos 6 sin 6,+ sin 6,-}n 
und 
ad ges n ,-inns? ; i : i(6,* +0,) 
oe | pee + sin dy e"* + cos 6 [2 sin 6,+ er +% 

+ sin 6,- e+e ]| 4 sin? 6 sin? (6,+ — 6,7) (7) 


mit der folgenden Bedeutung der Symbole: 


0,+ = p3/2-Phase 
6,~ = p'/2-Phase 


0) =s ~-Phase 
Ze ae 
ee $3 sini 7 
0, =2Zarctan 7 Popa? 02. 
|k’ x k| 
jeqlond: 


Mv 


—————— 
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Dabei ist M,Mr 


die reduzierte Masse des Systems Proton-Targetkern, wenn M , und M, 
die Massen des Protons beziehungsweise des Targetkerns bezeichnen und 
Z dessen Kernladungszahl darstellt. v steht fiir die Relativgeschwindig- 
keit der Teilchen und 9 bedeutet den Streuwinkel. Die Normale n zur 
Streuebene ist wiederum mit Hilfe der Fortpflanzungsvektoren k und k’ 
der Protonen vor und nach dem Stoss definiert. Fiir Helium liegt eine 
grdéssere Anzahl von Protonen-Helium-Streuexperimenten im Energie- 
bereich von 0,95 bis 9,5 MeV}*)38) vor, ferner existieren Messungen bei 
17,5 und 39,8 MeV #4) 15). Die entsprechenden Phasenanalysen haben ver- 
schiedene Autoren ausgefiihrt #*-1*) und sind durch mehrere Polarisations- 
experimente gut bestatigt 20-?8). 

Im vorliegenden Experiment findet die Streuung an den Heliumkernen 
bei einer Energie von 1,8 bis 2,6 MeV statt und die Protonen werden in 
einem Winkelbereich von O = 60° bis 70° bzw. Oc¢y = 73° bis 90° durch 
Kernphotoplatten registriert. 

Zur Auswertung war es deshalb notwendig, in diesem Bereich der Para- 
meter die Polarisation P,(@,) aus den bekannten Phasen mit Hilfe der 
Beziehungen (6,7) zu berechnen. Figur 2 zeigt das Resultat. 


P, 


Oop in? 


4 


E. gp in MeV 


-0,5 


-1,0 
Fig. 2 
Polarisation elastisch an He gestreuter Protonen in Funktion der Protonenenergie 
Ezap. mit den Streuwinkeln Oyap,. = 60°. 65°, 70°, 75°, 76° als Parameter 


2. Die Apparatur 


Die wesentlichen Teile der experimentellen Anordnung sind in Figur 3 
dargestellt. Das Cyclotron der ETH wurde fiir die vorliegenden Messun- 
gen mit einer reduzierten Protonenenergie von (4,05 + 0,05) MeV be- 


304 J. Saladin und P. Marmier A PaA. 


trieben. Die Strahlintensitat betragt 0,5 bis 1,2 mA und die Protonen 
werden mittels eines Sammelmagneten und zwel Paaren magnetischer 
Vierpollinsen*4) auf die Target fokussiert. Durch eine verschiebbare 


ly 
yf 


. Ny, 
VY 
SSWNWY 


Protonen - 
Strahl 


Fig. 3 
Messapparatur fiir die Polarisationsmessungen. A bezeichnet die beiden 9 x 9 mm- 
Blenden, die den gestreuten Strahl definieren. B ist der Volumenteil, in welchem 
die zweite Streuung an den Heliumkernen stattfindet und C sind zwei 2 x9 mm- 
Blenden, welche die Streuwinkel bestimmen 


Blende aus Blei und Tantal wird der Strahlquerschnitt auf ein Rechteck 
von 2,5 x 6mm begrenzt. Nach der ersten Streuung gelangen die Pro- 
tonen durch ein 18,0 mg/cm? dickes Tantalfenster in den mit He gefiillten 
Analysator, wo die beiden 9 x 9mm Blenden 4 den Strahl begrenzen. 
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Im Volumenteil B an He gestreute Protonen kénnen durch zwei 2 9 mm 
Blenden C die Photoplatten erreichen. Da die Polarisation P, aus der 
Links-Rechtsasymmetrie dieser zweiten Streuung bestimmt wird, ist es 
wesentlich, dass in der Heliumkammer selbst keine geometrischen Asym- 
metrien vorhanden sind. Dies wurde zunachst mit mechanischen Mess- 
methoden auf 0,02 mm sichergestellt. Spater ausgefiihrte Testmessungen, 
auf die im Abschnitt II, A,4 eingegangen wird, haben dieses Resultat 
bestatigt. 

Um im Hinblick auf den statistischen Fehler eine brauchbare Anzahl 
von Spuren auf den Photoplatten zu erhalten, sind je nach Winkel, Be- 
strahlungen von 6 bis 15 wAh notwendig, die bei einer mittleren Strahl- 
intensitat von 0,8 wA, Bestrahlungszeiten von 8-20 Stunden ergeben. 
Aus diesem Grunde wurden zwei identische Analysatoren hergestellt, so 
dass die Untersuchung von zwei verschiedenen Winkeln gleichzeitig 
méglich ist. Die Kammern kénnen zwischen 30° und 150° in Winkel- 
abstanden von 15° an die Streukammer angeflanscht werden. 

Zur Fiillung der Analysatoren wird Medizinalhelium verwendet, dessen 
Reinheit nach den Angaben der Hersteller 99,9°% betragt. Bei allen Mes- 
sungen wird mit einem Druck in der Umgebung von 4 Ata gearbeitet. 
Als Kernphotoplatten wurde anfanglich fiir einige Messungen der Typ 
Kodak NTA 100 w verwendet, dann aber durchwegs Ilford E, 100 yw, weil 
dieser bedeutend weniger Untergrund-Kérnung aufweist. Die Platten 
wurden einer Temperaturzyklus-Entwicklung in ID 19 unterworfen. 

Die Targets bestanden grésstenteils aus diinnen Folien. Bei Al, Ti und 
Au konnten kommerzielle Folien verwendet werden. Fiir Mg und V wur- 
den diese durch Aufdampfen von NaCL auf eine Glasplatte und anschlies- 
send mit dem gewiinschten Material (Mg, V) im Hochvakuum erhalten”). 
Die Metallschichten kénnen alsdann in einem warmen Wasserbad abgelést 
werden. Da mit diesem Verfahren bei Vanadium nur relativ diinne Schich- 
ten, maximal 0,5 mg/cm? erhalten werden kénnen, fanden zur Messung 
grosser Winkel aus Intensitatsgriinden dicke Targets Verwendung. Bei 
der Auswertung werden aber nur Streuungen, die in einer Schichtdicke 
von ca. 3 mg/cm? stattfinden, betrachtet. Dies ergibt sich durch Auswahl 
der Spuren entsprechender Lange. Dieselbe Methode hat sich auch fiir 
die Testmessungen an Kohlenstoff bewahrt. Die nachfolgende Tabelle 
gibt Aufschluss tiber die verwendeten Targets. 

Die Justierung der Heliumstreukammern beziiglich der Target erfolgt 
mittels optischer Methoden. Eine fehlerhafte Geometrie der Analysatoren 
ist nicht der einzige Grund, der eine Asymmetrie in der Bestrahlung der 
Photoplatten hervorrufen kann. Ein derartiger Effekt tritt auch auf, 
wenn die Achse des Protonenstrahls und diejenige des Analysators die 
farget nicht im selben Punkt durchstossen. Die Target kann aber in der 
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Element ee Herstellung Ausgefiihrte Messungen 
der Target 
.| 0,2 mg/cm? Kommerzielle Alle Testmessungen der 
Folien Polarisationsexperimente. 

2,42 mg/cm? | Kommerzielle Messung des differentiellen 
Folien Wirkungsquerschnittes ela- 

stisch gestreuter Protonen. 

25 mg/cm? Durch Schleifen einer | Messung der Polarisation 
Graphitscheibe unter 90° und 150°. 

3,0 mg/cm? Bedampfen einer Glas- | Alle Polarisationsmessungen. 
platte mit Kochsalz, Messung des differentiellen 
anschliessend mit Mg. | Wirkungsquerschnittes. 
Ablésen der Mg-Schicht 
in einem warmen 
Wasserbad 

2,58 mg/cm? | Kommerzielle Folien Messung des differentiellen 
aus Reinaluminium Wirkungsquerschnittes 

1,35 mg/cm? | Kommerzielle Folien Alle Polarisationsmessungen 
aus Reinaluminium 

.|0,5 mg/cm? | Mit Hilfe derselben Messung der Polarisation 
Methode wie bei Mg unter den Winkeln 45°, 60°, 
5c, LOSg 
0,5 mm Kommerzielles Blech Messung der Polarisation 
unter den Winkeln 90°, 120°, 
35 ye oOe 

2,13 mg/cm? | Kommerzielle Folien Messung des differentiellen 
Wirkungsquerschnittes 

0,3. mg/cm? | Mit Hilfe derselben Alle Polarisationsmessungen 


Methode wie bei Mg 


Richtung des Protonenstrahls verschoben werden, wobei der Schnitt- 
punkt Beam-Target auf dieser festbleibt, wahrend sich der Durchstoss- 
punkt mit der Achse des Analysators in der Targetebene verschiebt. Der- 
gestalt lassen sich die beiden Punkte zur Deckung bringen. Um diese 
Einstellung zu finden, wird das Tantalfenster entfernt und in das Ver- 
bindungsrohr Analysator-Kammer ein mit Fadenkreuzen versehenes, 
genau passendes Plexiglasrohr eingesetzt, dessen vorderes Ende bis auf 
2 cm an die Target heranreicht. Der Analysator erhalt in diesem Fall 
einen Plexiglasdeckel und an Stelle der Target wird eine diinne Quarz- 
scheibe als Leuchtindikator fiir den Protonenstrahl eingesetzt, worauf die 
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ganze Anordnung durch Verschieben von Blende und Target justiert 
werden kann. Die Zentrierung der bestrahlten Targetflache beziiglich der 
Analysatorachse ist besser als 0,5 mm. Ausfiihrliche Rechnungen haben 
gezeigt, dass der daraus resultierende Fehler fiir R weniger als 1,5% 
betragt, was in jedem Falle kleiner ist, als der jeweilige statistische Feh- 
ler. Aus den Testmessungen geht hervor, dass der angefiihrte Fehler wirk- 
lich eine obere Grenze darstellt. 


3. Die Auswertung 


Die Anwendung von Photoplatten bietet insbesondere im Hinblick auf 
die geringe Zahl von Ereignissen und damit auf die Empfindlichkeit des 
Experimentes hinsichtlich des Untergrundes mehrere Vorteile: Die ver- 
wendeten Platten sprechen auf y-Quanten und Elektronen gar nicht an 
und die registrierten Protonen kénnen beziiglich ihrer Energie und der 
Richtung, die durch die geometrische Anordnung des Experimentes 
gegeben ist, ausgewahlt werden. Damit eine Spur als ein uns interessie- 
rendes Ereignis betrachtet wird, muss sie folgenden Kriterien geniigen: 

1. Sie muss an der Plattenoberflache beginnen. 

2. Ihre Richtung muss mit der geometrischen Anordnung des Experi- 
mentes vertraglich sein. 

3. Die Lange der Spur muss der berechneten Protonenenergie ent- 
sprechen. 

Als Untergrund kommen Neutronen in Frage, die bei (f, ”)-Prozessen 
entstehen kénnen und sich in Form von Riickstossprotonen in den Kern- 
photoplatten bemerkbar machen. Um die Grésse dieses Effektes zu prii- 
fen, wurden die Analysatoren in derselben Anordnung wie bei den Polari- 
sationsmessungen bestrahlt, wobei ein 0,5 mm dickes Aluminiumblech 
den direkten Eintritt von Protonen in die Heliumkammern verhinderte. 
Fiir Mg, Al und Ti, deren (f, ”)-Schwellen tiber 4 MeV liegen, konnten 
praktisch keine Ereignisse, die.den oben erwahnten Kriterien geniigt 
hatten, registriert werden. Dagegen ergeben sich bei der Bestrahlung von 
V, dessen (p, m)-Schwelle bei 1,53 MeV liegt, eine gréssere Zahl von Riick- 
stoBspuren. Durch eine massive Paraffin-Cd-Abschirmung zwischen der 
Target und den Photoplatten gelingt es aber, den Neutronenuntergrund 
so zu vermindern, dass die Anzahl der von Riickstossprotonen herriihren- 
den Spuren vernachlassigt werden kann. 

Die Energie-Reichweite Beziehung fiir 14 MeV-Protonen in Ilford E 1- 
Platten ist nicht sehr genau bekannt und kann zudem durch die Schrump- 
fung, welche der Entwicklungsprozess hervorruft, noch von diesem ab- 
hangig sein. Deshalb wurde die Spurenlange in Funktion der Protonen- 
energie experimentell bestimmt. An einer Goldfolie von 0,2 mg/cm? Dicke 
elastisch unter einem Winkel von 30° gestreute Protonen treffen eine 
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Kernphotoplatte unter demselben Winkel, wie im Doppelstreuexperiment. 
Indem der Primarstrahl Aluminiumfolien verschiedener Dicke durch- 


dringen muss, wird die Energie der Protonen variiert. Das in Figur 4 dar- 


Rinmm 


Protonen- 
Energie in MeV 
O= | 2 3 4 rg 


Fig. 4 
Energie-Reichweitebeziehung von Protonen in Ilford El-Emulsionen 


gestellte Resultat dieser Messungen ist in guter Ubereinstimmung mit 
den von VIGNERON”*) in Ilford C2-Emulsionen gefundenen Reichweiten. 

Die Betrachtung der Platten geschieht mit einem Olimmersionsmikro- 
skop und es wird eine Plattenflache von 20 x 6 mm ausgewertet. Die 
Auszahlung erfolgt in 30 Linien senkrecht zur Richtung der Spuren, wobei 
die erwahnten Kriterien Anwendung finden und die Spuren mittels eines 
Netzokulars in sechs verschiedene Gréssenklassen eingeteilt werden. Je 
10 Linien werden zu einem Streifen zusammengefasst und die mittlere 
Energie der registrierten Protonen bestimmt. Daraus kann die Energie 
unmittelbar vor der zweiten Streuung ermittelt werden, wobei die Ab- 
bremsung im Helium und der Energieverlust als Folge des Streuprozesses 
beriicksichtigt werden muss. Diese Energie kann auch aus der Primar- 
energie der Protonen unter Beriicksichtigung der Energieverluste bei der 
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ersten Streuung und durch Abbremsung in der Target, Ta-Fenster und 
He, berechnet werden. Die beiden Resultate stimmen stets innerhalb von 
3% tiberein. Der Winkel der zweiten Streuung variiert bei einem Streifen 
um 4°. Damit sind die Parameter zur Bestimmung von P,(O) aus Figur 2 
geniigend genau bekannt. 

Das Verhaltnis R der Anzahl vorwartsgestreuter Protonen zu riick- 
warts gestreuten bedarf vor der Berechnung von P, noch einer Korrek- 
tur, die von der Winkelverteilung der ersten Streuung herriihrt, indem 
das Volumen 8B (Fig. 3) nicht symmetrisch bestrahlt wird. Die Asym- 
metrie der Bestrahlung kann direkt den gemessenen Winkelverteilungen 
(Fig. 11 bis 13) entnommen werden. Daraus ldsst sich im Prinzip der 
Korrekturfaktor fiir jeden Winkel exakt berechnen, was aber auf lang- 
wierige numerische Raumwinkelintegrale fihrt. Der Korrekturfaktor 
kann aber auch experimentell durch Messung einer reinen Coulomb- 
Streuung, welche in diesem Energiebereich keine Polarisationseffekte zur 
Folge hat, bestimmt werden. Die gemessene Asymmetrie R entspricht 
dann gerade der Korrektur. Ein derartiges Experiment wurde mit Gold 
fiir einen Streuwinkel von 45° ausgefiihrt. Der gemessene und der ab- 
geschatzte Korrekturfaktor stimmen gréssenordnungsmiassig tiberein und 
aus dem gemessenen Wert kann die Korrektur fiir eine beliebige Winkel- 
verteilung relativ genau angegeben werden. Sie ist bei allen Experimen- 
ten nur fiir Winkel kleiner als 75° von Bedeutung und betragt maximal 
8%: 

4. Testmessungen a) Symmetriepriifung 


Aus der Beziehung (2) erkennt man sofort, dass fiir den Fall, wo n, 
senkrecht auf n, steht, R den Wert 1 annimmt, was aussagt, dass bei 
einem Streuexperiment mit einem unpolarisierten Strahl der Polarisa- 
tionsvektor der gestreuten Teilchen die Richtung der Normalen zur Streu- 
ebene besitzt. Diese Tatsache wurde ausgeniitzt, um die Symmetrie der 
Kammern und die Genauigkeit der Justierungsmethode zu priifen. Die 
Analysatoren wurden unter 45° zum einfallenden Protonenstrahl so an- 
geordnet, dass die beiden Photoplatten symmetrisch zur Streuebene 
standen. Die erste Streuung fand an einer Goldfolie statt. In der nach- 
folgenden Tabelle sind die Resultate dieser Messungen zusammengestellt, 
A und B bezeichnen die linke, beziehungsweise rechte Symmetrieseite 


der Analysatoren. 
Analysator 1 


Anzahl 
Spuren 


Anzahl 
Spureit 
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Analysator 2 


Sy a Pe ae a a et 
Anzahl R Anzahl R 
Spuren Spuren 
Oben A 5954 0,99 B 2609 1,03 
Unten B 6009 A IRA 


Innerhalb des statistischen Fehlers ist keine Asymmetrie festzustellen. 


b) Polarisation an Kohlenstoff 


Um die Mess- und Auswertemethode der Experimente zu priifen, wurde 
die Polarisation elastisch an Kohlenstoff gestreuter Protonen gemessen. 
Diese ist aus der Phasenanalyse verschiedener Streuexperimente be- 
kannt2’)?8) und in der nachfolgenden Tabelle sind die experimentellen 
Resultate mit den aus der Phasenanalyse sich ergebenden Werten ver- 
glichen. 


Streuwinkel im 
Schwerpunktsystem 


Eprot. Ocm IP, exp: I2i, Phasenan. 


95° 0,27 420,06 
152,5° —0,20 + 0,07 


— 0,32 
— 0,19 


3,8 MeV 


B. Bestimmung des differentiellen Wirkungsquerschnittes elastisch 
und inelastisch gestreuter Protonen 

Figur 5 zeigt die experimentelle Anordnung. In den verschiebbaren 
Blendenhalter wird ein Bleikollimator von 3 mm Durchmesser eingesetzt. 
Der Targethalter kann 6 verschiedene Targets aufnehmen, die sich wahl- 
weise in den Protonenstrahl einschieben lassen. Die Justierung erfolgt mit 
Hilfe von zwei diinnen, mit Fadenkreuzen versehenen Leuchtstofftargets, 
die im Abstand von 10 cm befestigt sind. Auf diese Weise ist es moglich, 
die 0°-Richtung der Kammer mit dem Protonenstrahl zur Deckung zu 
bringen. Sowohl der Targethalter, wie auch die Detektoren mit den Kolli- 
matoren, sind am Kammerdeckel befestigt und beziiglich dessen Achse 
zentriert. Zur Kontrolle der Zentrierung kénnen an Stelle der Detektoren 
Stahlspitzen, die bis ins Kammerzentrum reichen, eingesetzt werden. 
Die Offnung der Kollimatoren vor den Detektoren betragt 3 mm, was 
einem Winkelauflésungsvermégen von 1° entspricht. 

Als Szintillatoren finden CsJ(T1)-Harshaw-Kristalle von 1,8mm Dicke 
und 25 mm Durchmesser Verwendung. Die Kristalle befinden sich in 
kurzen Plexiglaslichtleitern. Diese sind mit Araldit in die Bohrung von 
flachen Antikorodalzylindern eingekittet, welche durch O-Ringe so ab- 
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gedichtet werden, dass sich die CsJ-Szintillatoren im Vakuum, die Du- 
mont 6292 Multiplier unter gewohnlichem Atmospharendruck befinden. 
Die Lichtleiter sind zur Erhéhung des Reflexionsvermogens von MgO 
umgeben und eine 1,2 mg/cm? dicke Al-Folie vor Kristallen und Licht- 


Stosszahl 


0 5 10 15 20 
Fig. 6 
Impulsspektrum der an Au gestreuten Protonen fiir Opap, = 90°. Die kleine Figur 
zeigt das Verhaltnis des gemessenen, zum Coulombschen Wirkungsquerschnitt in 
Funktion des Streuwinkels. Fiir 9 = 30° ist o/ocow, auf 1 normiert 


leitern verhindert das Eindringen von Licht. Der Detektor ist an einen 
20-Kanal Impulsanalysator angeschlossen**, der durch Verschieben des 
Impulsspektrums um 1/,-, 4/-, 3/,-Kanale die Aufnahme eines Spektrums 
mit 80 Punkten erlaubt. Die Impulse des Monitors werden einem 1-Kanal 
Analysator zugefiihrt. Das Auflésungsvermégen der Detektoren wurde 
mit einer Po*!°y-Quelle bestimmt und betragt 5°. Fiir Protonen erwartet 
man demnach einen etwas kleineren Wert. Durch die Experimentelle 
Anordnung bei den Streumessungen erhalten aber die Protonen ein Ener- 
giestraggling, welches die Linien des Spektrums verbreitert. Fiir das 
Spektrum der an Gold unter 90° gestreuten Protonen seien die Effekte im 
folgenden kurz diskutiert. Die Energieunscharfe des Primarstrahles betragt 
40 keV, d. h. 1%. Die effektive Targetdicke ist 3,4 mg/cm2, die Dicke der 
Al-Folie vor dem Kristall 1,2 mg/cm?. Daraus ergibt sich ein maximales 
Energiestraggling von 20 keV, bzw. 0,5%. Das Auflésungsvermégen 
miisste besser als 5,2% sein. Wie Figur 6 zeigt, ist es schlechter als man 
nach dieser Abschatzung erwartet und betragt 6%. Es scheint, dass der 
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Grund hierfiir beim CsJ(T1)-Kristall liegt, in welchem nach einiger Zeit 
Triibungen festzustellen waren. Ebenfalls in Figur 6 ist fiir Gold das Ver- 
haltnis o/oc¢oy, des gemessenen differentiellen, zum Coulombschen Wir- 
kungsquerschnitt dargestellt. Es ist fiir @ = 30° auf 1 normiert. Die maxi- 
malen Abweichungen betragen + 1,8%, die ein Mass fiir die Genauigkeit 
der Winkelverteilung elastisch gestreuter Protonen geben. Fiir alle Mes- 
sungen wurden die Stosszahlen so gewdhlt, dass der statistische Fehler 
weniger als 1% betragt. 


III. Resultate 


Die gemessenen Polarisationen elastisch an Mg, Al, Ti und V gestreuter 
Protonen sind in den Figuren 7 bis 10 zusammen mit den statistischen 
Fehlern in Funktion des Streuwinkels dargestellt. 


Polarisation 
in "lo 


0 J 90 120 150 180 


Big. 7 
Polarisation elastisch an Mg gestreuter Protonen in Funktion des Streuwinkels. 
Protonenenergie E = 3,9 MeV 
Die Messpunkte sind durch eine gestrichelte Kurve miteinander verbunden 


Die Unsicherheit, die sich aus der Ungenauigkeit der Justierung des 
Protonenstrahles ergibt, wurde im experimentellen Teil abgeschatzt und 
ist von der Gréssenordnung P, = 0,02 = 2%. 

Es kann nicht ganz ausgeschlossen werden, dass bei der Ermittlung 
von P, systematische Fehler gemacht werden. Die Energieunscharfe der 
Protonen vor der zweiten Streuung betragt bis zu 300 keV bei einer 
Energie von 2-2,6 MeV und der Streuwinkel variiert von 65—75°. Da sich 
m diesem Gebiet die Polarisation P, (9) von He ziemlich stark andert, 
.6nnen die fiir die Berechnung von P, verwendeten Mittelwerte von P, 
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Fig. 8 : 
Polarisation elastisch an Al gestreuter Protonen. E = 3,95 MeV. Die gestrichelte 
Kurve entspricht den Vorhersagen des optischen Modells (Bjorklund). Die ausge- 
zogene Kurve ist fiir compoundelastische Streuung korrigiert mit einem Wirkungs- 
querschnitt g¢z = 4,03 mb/ster. 
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Fig. 9 
Polarisation elastisch an Ti gestreuter Protonen in Funktion des Streuwinkels. 


E = 3,95 MeV 
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systematische Fehler aufweisen. Solche Abweichungen beeinflussen den 
allgemeinen Verlauf der Polarisation in Funktion des Streuwinkels nicht, 
sondern haben die Multiplikation der angegebenen Polarisation mit ci- 
nem fast konstanten Faktor zur Folge. 


Polarisation 


0 30 60 30 120 150 180 
Fig. 10 
Polarisation elastisch an V gestreuter Protonen in Funktion des Streuwinkels. 
E = 3,9 MeV 


Die Messungen an V und Ti weisen bedeutend gréssere Unsicherheiten 
auf. Mit den zur Verfiigung stehenden diinnen Folien ergeben sich selbst 
mit 30stiindigen Bestrahlungen noch grosse statistische Fehler. Ausser- 
dem fallt der Wirkungsquerschnitt bei diesen Elementen fiir grosse Win- 
kel viel starker ab, als dies bei Al und Mg der Fall ist. Deshalb ergaben 
sich bei den Polarisationsmessungen unter grossen Winkeln trotz der 
Verwendung von dicken Targets relativ wenige Ereignisse. Dabei miissen 
n diesem Fall die Spuren der richtigen Lange aus einer kontinuierlichen 
Verteilung aussortiert werden, was auf zusatzliche Ungenauigkeiten fiihrt. 

Die Winkelverteilungen elastisch an Mg, Al und Ti gestreuter Protonen 
sowie die Verhaltnisse o/o¢,;, der gemessenen zu den Coulombschen dif- 
erentiellen Wirkungsquerschnitte finden sich in den Figuren 11 bis 13. 
Da es sich nur um Relativmessungen handelt, wurde o/o¢,,;, beim klein- 
ten untersuchten Winkel, namlich 30° auf 1 normiert, was insbesondere 
ei Mg nicht unbedingt den Tatsachen entsprechen muss. Der statistische 
?ehler ist hier iiberall kleiner als 3°%, wogegen in der Bestimmung der 
strahlrichtung und damit des Streuwinkels Unsicherheiten von + 1,5° 
uftreten kénnen. Diese Messungen wurden vor allem ausgefiihrt, um die 
chon erwahnten, bei den Polarisationsexperimenten notwendigen Kor- 
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Anmerkung zu den Figuren 11 bis 13 


Fiir die Elemente Mg, Al und Ti ist jeweils in der oberen Figur der differentielle 
Wirkungsquerschnitt o elastisch gestreuter 4 MeV-Protonen in logarithmischem 
MaBstab und beliebigen Einheiten in Funktion des Streuwinkels Oyap, aufgetragen. 
Die untere Figur stellt in linearem MaBstab das Verhaltnis o/ocoul. des gemessenen 
zum Coulombschen differentiellen Wirkungsquerschnitt in Funktion des Streu- 
winkels Oyab. dar. Dabei ist fiir Opap, = 30° auf 1 normiert. 


o in beliebigen 
Einheiten 


40 


0 30 60 90 120 150 


0 30 60 90 120 150 


Fig. 11 
Magnesium 


rekturen zu berechnen. Gleichzeitig ergeben sich zusatzliche Informatio- 
nen tiber den Streuprozess. 

Um den Einfluss inelastisch gestreuter Protonen auf die Polarisations- 
messungen zu untersuchen, wurden unter allen Streuwinkeln die Proto- 
nenspektren gemessen. Einige davon sind in den Figuren 14 bis 17 dar- 
gestellt. 

Die Spitzen der inelastisch gestreuten Protonen kénnen bekannten an- 
geregten Zustaénden der untersuchten Kerne zugeordnet werden. Die 
Anzahl der inelastisch gestreuten Protonen betragt héchstens einige Pro- 
zent der elastischen. Protonen, welche beim inelastischen Streuprozess 
mehr als 0,8 MeV Energie verloren haben, werden bei den Polarisations- 
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Anmerkung zu den Figuren 14 bis 17 


Fiir Mg, Al, Ti und V sind die Spektren der gestreuten 4 MeV-Protonen dar- 
gestellt. Die Anregungsenergien sind oberhalb der Spitzen in MeV angegeben. 
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Fig. 14 
Magnesium @ = 74° 
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Fig. 15 
Aluminium @ = 45° 


experimenten eindeutig von den elastischen getrennt. Aus beidem erkennt 
man, dass die Polarisationsexperimente durch inelastische Protonen 
nicht beeinflusst werden. 
Als weiteres Resultat dieser Messungen ergeben sich noch die differen- 


tiellen Wirkungsquerschnitte einiger inelastischer Protonengruppen. Ent- 


a ian i i 
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Fig. 16 
Titan 0 = 90° 
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Fig. 17 
Vanadium @ = 104° 


sprechend der geringen Intensitat sind hier die statistischen Fehler be- 
deutend grésser und mit den Messpunkten zusammen In den Figuren 18 
bis 20 eingetragen. Auch hier handelt es sich nur um den relativen Verlauf 
der Wirkungsquerschnitte in Funktion des Streuwinkels und nicht um 


Absolutmessungen. 
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Fig. 18 


Winkelverteilung von inelastisch an Mg gestreuten 4 MeV-Protonen 
Die Anregungsenergie betragt 1,37 MeV 
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Winkelverteilung von inelastisch an Al gestreuten 4 MeV-Protonen. 
Die Anregungsenergie betragt 1,01 MeV 
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Winkelverteilung von inelastisch an Ti gestreuten 4 MeV-Protonen. 
Die Anregungsenergie betragt 0,99 MeV 


IV. Diskussion 


7. Elastische Streuung und Polarisation 


Die vorliegenden Polarisations- und Streumessungen kénnen mit den 
Vorhersagen des optischen Modells verglichen werden und lassen einige 
Schliisse beziiglich des optischen Potentials zu. Die differentiellen Wir- 
kungsquerschnitte elastisch gestreuter Neutronen und Protonen, wie sie 
von einem solchen Modell zu erwarten sind, wurden schon fiir verschie- 
dene Teilchenenergien und Potentialformen berechnet. Eine grosse Zah] 
von Messungen konnte mit Hilfe solcher Rechnungen gut interpretiert 
werden. Eine umfassende Untersuchung und Zusammenstellung rech- 
nerischer und experimenteller Daten von differentiellen Wirkungsquer- 
schnitten und der Polarisation elastisch gestreuter Neutronen und Pro- 
tonen stammt von BJORKLUND und FERNBACH?). Der Realanteil des von 
ihnen verwendeten Potentials entspricht dem bekannten Wood-Saxon 
Typ, der Imaginarteil beschreibt eine absorbierende Oberflache und der 
Spin-Bahnkopplungsterm wird in der Thomasform angeschrieben. Der 
Ausdruck fiir das Potential lautet demnach: 


f ire — Ry \2 
V= ee +14V ea, exp — (- 7 o y | 


21 H.P.A. 33, 4 (1960) 


} 
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Dabei bedeutet V-,(E) den Realanteil und V¢,(EZ) den Imaginarteil des _ 


zentralsymmetrischen Potentials. V'sz und Vq) stehen fiir den Realanteil 
und den Imaginarteil des Spin-Bahnkopplungstermes. R, ist durch den 
Ausdruck R, = 1,25 Al® - 10-8 cm gegeben und bezeichnet den Radius, 


bis zu welchem das Potential auf die Halfte seines Maximalwertes abfallt. | 
Der Potentialabfall an der Oberflache wird ebenfalls durch eine Kon- | 


stante. namlich a = 0,68-10-*5 cm charakterisiert. Die Dicke der absor- 
bierenden Oberflache ist durch b gegeben und ist fiir Protonen von der 
Grassenordnung 1,35-10-** cm. Der Wert fiir Neutronen ist etwas kleiner 
und betragt etwa 1-10 cm. m, bezeichnet die Mesonenmasse und es gilt 
noch die Definitionsgleichung 


1 
0=——-% 0) 
l+exp es 


L und o sind Bahndrehimpuls und Spin der einfallenden Teilchen. In 
Figur 21 ist die Form der einzelnen Potentialterme fiir Al dargestellt. 


Spindahrkeppiung 


Mew, 1 2 3 4 5 6 nioem 


Fig. 21 
Radialabhangigkeit der einzelInen Terme des Potentials 9 fiir Aluminium 


Die exakte Berechnung der differentiellen Wirkungsquerschnitte sowie 
der Polarisation in Funktion des Streuwinkels aus einem Potential der 
obigen Form kann nur numerisch durchgefiihrt werden. Die Bornsche 
Naherung ist in diesem Energiebereich nicht anwendbar. 

_Durch \ aration der energieabhangigen Parameter V¢p(E), VE) 
Vsp(E) und V.,(E) wurde jeweils die beste Anpassung an die experimen 
tellen Daten gesucht. Ein solches Vorgehen ist allerdings der Kritik aus- 
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gesetzt, dass mit dieser Anzahl wahlbarer Parameter auch eine grosse 
Variation von Resultaten interpretiert werden kann. Indessen zeigt es 
sich, dass die vier Parameter einen glatten Verlauf in Funktion der Ener- 
gie aufweisen, wobei Vc, und V sp bei Extrapolation der Teilchenenergie 
gegen Null Werte annehmen, die mit dem Schalenmodell vertraglich 
sind. Figur 22 zeigt diese Energieabhangigkeit der Parameter. Die Neu- 
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Jarstellung der Parameter Vcr, Vcy, Vsr und Vs; des Potentials 9 in Funktion 
ler Energie der einfallenden Teilchen (BJORKLUND®>). Die Kreise stammen von 
-rotonen — und die Dreiecke von Neutronenexperimenten, wahrend die Rechtecke 
us den Resultaten der vorliegenden Polarisationsmessungen an Al folgen. 


ronenpotentiale sind durch Dreiecke, die Protonenpotentiale durch 
<reise gekennzeichnet. Daraus geht hervor, dass die Potentiale fiir Pro- 
onen im wesentlichen dieselben sind, wie fiir Neutronen. Nur die Breite 

der absorbierenden Oberflache, die fiir Neutronen ungefaéhr 10-8 cm 
etragt, muss bei Protonen etwas grosser, namlich 1,35-10- cm gewahlt 
rerden. 

Uber die Grésse der Spin-Bahnkopplungsterme ergeben sich aus der 
nalyse von Streumessungen keine eindeutigen Aussagen. Ein imaginarer 
pin-Bahnanteil wirkt z. B. bei Energien kleiner als 90 MeV praktisch 


ji 
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iiberhaupt nicht auf die differentiellen Wirkungsquerschnitte. Wie —o | 
in der Einleitung erwahnt warde, beeinflusst auch em reelles Spinbabe: | 
kopplungspotential die differentiellen Wirkungsquerschnitte von elastisch | 
gestreuten 14 MeV-Neutronen nur wenig®). Fur die Protomenexperi | 
mente von DAYTON und ScHRANK®) hat dagegen BJORKLUND unter Be 
riicksichtigung eines Spin-Bahnterms eine bedeutend bessere Uberein= | 
stimmung erzielen kénnen, als MELKANOFF™ und. Mitarbeiter, die ihre 
Rechnungen fiir ein Spinunabhangiges Potential ausgefuhrt haben. Die 
Resultate der beiden Rechnungen unterscheiden sich nur fir Winkel, die | 
grésser als 100° sind. 4 
Bei Anwesenheit einer Spin-Bahnwechselwirkung werden aber vom | 
optischen Modell betrachtliche Polarisationseffekte vorhergesagt*)), | 
welche durch Experimente mit 17 MeV-Protonen® mindestens qualitativ | 
gut bestatigt wurden. / 
Die vorliegenden Messungen zeigen, dass auch bei laa 
i 


von 4 MeV noch betrachiliche Polarisationen auftreten. BJORKLUND und | 
CAMPBELL haben im Falle von Al versucht, die Resultate mit Hilfe des | 
optischen Modells zu interpretieren. Die beste Ubereinstimmung konnte | 
mit der folgenden Wahl der Parameter erhalten werden: | 
| 

Vog= 60,5 MeV, V..=82MeV, V.~= 81 MeV, V= a 


Das Resultat der Rechnung ist zasammen mit den experimentelien Wer- |] 
ten in der Figur 8 eingetragen. 
Wahrend der allgemeine Verlauf der Polarisation in Funktion des Stren- 
winkels, wie z. B. das Vorzeichen, die Orte der Maxima, Minima und der 
Nulldurchgange durch die Theorie gut wiedergegeben wird, scheinen die 
theoretischen Absolutwerte insbesondere bei grossen Winkeln, zu gross” 
auszufallen. Dies gilt auch dann noch, wenn compoundelastische Prozesse” 
mit einem isotropen differentiellen Wirkungsquerschnitt ¢,, = 4,03 mbf | 
ster. in der Rechnung beriicksichtigt werden. Allerdings braucht die 
compoundelastische Streuung nicht isotrop zu sein und die Korrektur 
kann demnach noch etwas grésser ausfallen. Ferner ist nicht sicher, wie 
gut die Bedingungen fiir die Anwendung des optischen Modells im diesem 
aaaans erfuillt sind. Die Messungen von BLANPIED®) mit 17 MeV- 
rotonen weisen ahnliche Abweichungen von den Vorhersagen des 
tischen Modells auf. (as = a 
Tn Figur 22 sind die gefundenen Werte far die Parameter eingetragen. 
Sie fiigen sich gut in den Verlauf der Potentialparameter in Funktion der 
Energie, wie er durch die Analyse von andern Stren- und Polarisations- 
experimenten gegeben wird, ei a 
Fiir Magnesium sind die gemessenen Polarisationen von derselben 
Gréssenordnung wie bei Al, jedoch ist der Verlanf in Funktion des Streu- 


Pohatwations- and Gresenpetimente 325 
s recht verschieden. Vergkiche mit den Aussagen des optischen 
Motch ee Hct noch nicht vor. Verumtlich vermag aber das optische 
lodAl Hie grosse Variation 7a den Resaltaten von Al nicht wiederza- 
ben. Ebenso ist der Vetlant des differentidlen Wi 
§ Mg sch verschieden von den Resultaten bei AL Bei Tatanten 
- daraut bin, dass hier dic Bedingungen fiir die Anwendung des 
Modells nicht mehe efallt sind. Mg"* ist mit 788%, natislichem 
. Mit einer mittleren Protonenenergie 
von 38401 MeV wid de Anregungsenergie im Zwischenkern ca. 
6,2 Mev. Das Niveauschema®) des Twischenkems Al® zeigt, dass hier 
a a et tes Caterers 


| Die Expetimente an V und Ti lieiern infolge der grésseren Unsicher- 
beiten nur qualitative Aussagen. Dic Polarisationen scheinen hier bedew- 
fend Kleiner zu sain, was aus dem Verlaut des differenticllen Wirkungs- 
querschnittes bei Ti gut werstanden werden kann. Die Abweichung dex 
pemessenen differenticilen, von den Coulombschen Wirkungsquerschnit- 
len sind hier, entsprechend der hoheren Coulombbarricre, vid kiciner als 
bai Mg und AL Der Streuprozess wird weitgchend durch die Coulomb- 
wechselwirkung beherrscht und demgeméss fallen auch die Polarisations- 
Hickte Weiner 25. 


2. Die inelastische Strewung 
“In den letzten Jahen sind cine Rethe vom theoretischen und experi 


caktionen und inclastische Streaprozesse hanptsachlich fiber die Bil- 
lung eines Zwischenkems verlanien, hat die Messang der Winkelverte*- 
ung inclastisch gestreuter Partikel gezeigt, dass auch direkte Wechsel- 
Viskunges: zwischen dem cintallenden Teilchen und einem oder mehreren 
fukiconen, zB an dex Obetilache des Targetkerns, cine wesentliche 


tollle spicien**)"). Es sei kurz an die charaktetistischen Merkmale dieser 


iden Mechanismen erinnest. 

Die Winkelvertecilung eines Prozesses, det tiber die Zwischenkernbil- 
ung stattfindct, ist symunetrisch um 90°. Dies gilt allerdings nur, wenn 
n Zwischenkesn die Bretten des ecinzeinen Zustande gross sind, gegeniiber 
em mittleren Niveauabstand, d_ bh. wenn die Voraussetzungen des opti- 
then Modells extallt sind. Ist dics nicht der Fall, so wird die Winkel 
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verteilung die erwahnte Symmetric nicht aufweisen, auch wenn sich der 
Prozess tiber die Bildung eines Zwischenkerns abspielt. 

Bei Streuvorgingen, die titber den Mechanismus der direkten Wechsel- 
wirkung vor sich gehen, weist der differentielle Wirkungsquerschnitt 
einen charakteristischen Verlauf in Funktion des Streuwinkels auf, mit 
ausgepragten Maxima in der Vorwartsrichtung. Unter ziemlich allge- 
meinen Voraussetzungen kann diese Winkelabhangigkeit in der Born- 
schen Naherung durch Glieder von der Form 


| J: (QR) P (10) 


ausgedriickt werden, wobei J, fiir die spharische Besselfunktion der Ord- 
nung J steht. R ist von der Gréssenordnung des Kernradius, und es gilt 
Q =|k—k’ | wenn kund k’ die Fortpflanzungsvektoren der einfallenden 
und der gestreuten Welle sind. Bedeuten J; und J, die Spins des Target- 
kerns vor und nach der Streuung, so ist die Ordnung /, je nachdem ob die 
Paritaten der beiden Zustande iibereinstimmen oder verschieden sind, 
auf alle geraden oder ungeraden Zahlen beschrankt, die der Bedingung 
|7;-1,|<!<|1,+1,| gentigen. Durch BuTter*) und andere 
wurde diese Theorie der direkten Wechselwirkung noch wesentlich ver- 
feinert. 

Die bei Ti, Mg und Al gefundenen Winkelabhangigkeiten inelastisch 
gestreuter Protonen erlauben einige qualitative Aussagen. 

Bei Ti erscheint eine Gruppe, die der Anregung des 0,99 MeV 2t- 
Zustandes in Ti‘® entspricht. Die Winkelverteilung zeigt bei kleinen 
Winkeln einen starken Anstieg, was darauf hindeutet, dass hier direkte 
Wechselwirkungen beteiligt sind. 

Die Spektren von an Mg gestreuten Protonen zeigen mehrere inelasti- 
sche Gruppen. Am starksten ist jene, die der Anregung des 1,37 MeV- 
Zustandes in Mg*4 entspricht. Die Winkelverteilung ist ebenfalls nicht 
symmetrisch um 90° und zeigt eine grosse Ahnlichkeit mit Messungen 
anderer Autoren *)84)35)36) im Energiebereich zwischen 7 und 12 MeV. 
Die Energieabhangigkeit scheint aber doch zu gross zu sein, um durch 
eine Beziehung von der Form (10) interpretiert werden zu kénnen. Die 
inelastische Streuung tiber die Bildung eines Compoundkernes braucht 
hier auch nicht notwendigerweise die Symmetrie um 90° aufzuweisen, 
da, wie schon erwahnt, die statistischen Voraussetzungen iiber die Zu- 
stande im Zwischenkern nicht erfiillt sind. GREENLEES und Mitarbei- 
ter*)%) glauben, dass der Prozess am chesten durch eine Mischung von 
aha Wechselwirkung und Compoundkernbildung erklart werden 

nn. 

Bei Al kénnen die Protonen, die von der Anregung des 3/,+-Zustandes 
bei 1,01 MeV herrithren, nicht von denjenigen des !/,+-Zustandes bei 
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0,842 MeV getrennt werden. Die gemessene Winkelverteilung entspricht 
daher der Summe dieser beiden Gruppen. Sie ist asymmetrisch um 90°, 
die Vorwartsrichtung ist bevorzugt. F. des Barros und Mitarbeiter 3”) 
k6nnen in ihren Experimenten die von den beiden Zustanden herriihren- 
den Protonengruppen eindeutig trennen. Sie finden fiir die inelastische 
Streuung von 5 MeV-Protonen iiber den 1,01 MeV-Zustand ebenfalls 
Asymmetrie um 90°, aber ohne den Anstieg bei kleinen Winkeln, wihrend- 
dem fiir die Streuung iiber den 0,84 MeV-Zustand keine Winkelverteilung 
angegeben wird. 


Den Anstoss zu dieser Arbeit gab Herr K. ALDER, und wir sind ihm 
fiir viele Diskussionen und Anregungen zu Dank verpflichtet. Herrn Dr. 
FRANK BJORKLUND und Herrn Dr. GraHamM CAMPBELL vom Radiation 
Laboratory der University of California sind wir sehr dankbar fiir die 
Ausfiithrung der Rechnungen fiir Aluminium und die Erlaubnis, ihre 
Resultate in der vorliegenden Arbeit wiederzugeben. Einer von uns (J. S.) 
mochte an dieser Stelle Herrn Prof. Dr. P. SCHERRER, der ihm die Tatig- 
keit am Physikalischen Institut der ETH erméglichte, seinen besten Dank 
aussprechen. Den Herren B. Gospi, A. STEINER und M. PoucHon dan- 
ken wir fiir ihre tatkraftige Mitarbeit bei den Messungen. 

Diese Untersuchungen wurden durch einen Kredit der Kommission fiir 
Atomwissenschaften des Schweizerischen Nationalfonds erméglicht. 
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Abstract. The reflectivity of n- and p-type Ge and Si at doping levels above 
1018 carriers/cc has been measured at 297°K and 90°K at wavelengths irom 2 to 
20 microns. The contribution of the free carriers to the total electric polarizability 
was determined from the reflectivity, and hence an average effective mass for the 
carriers was deduced. An increase in electron mass with both carrier concentration 
and temperature was found in both »-type Ge and n-type Si. If both effects are 
assumed to originate from the non-parabolic caaracter of the conduction band, 
then the effect of carrier concentration is too large compared with the effect of 
temperature, and both effects are too large to be compatible with estimates of the 
band gap at the zone boundary. No definite conclusions can be drawn about p-type 
Ge owing to transitions between branches of the degenerate valence band. For 
p-type Si the effective mass increases with temperature. 


j Introduction 
The free carrier polarizability 7, in a semiconductor is given in general 
Py sae ty Of, Z 
weer ie pit aint Belen actin : 1 
he al liwt? 0k, (22)? 2, (1) 
where ¢ is the charge of the electron, i Planck’s constant, rt the scattering 
time, v, the group velocity of the carrier in the field direction, w the 
2 si i a ; 
angular frequency, f, the Fermi distribution function, £, the component 
of crystal momentum in the field direction, and dQ, the element of 
volume in k-space. For Ge and Si in the infrared region we may write 
ot > 1 and equation (1) may be written: 
; 1 Z ‘- a fy 4S, dE 2 
a are | “* QE |V,E ) 
% This work was supported by the United States Office of Naval Research under 
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where dS, is an element of a surface of constant energy E; For parabolic 
bands, and ellipsoidal energy surfaces equation (2) may be integrated to 


give the familiar result 
Ne? 3) 
Gace m*a@ 


where N is the carrier density and m* is the average effective mass given 
by 


= + — (4) 


where m, and m, are the longitudinal and transverse effective masses, 
respectively*. 

For p type Ge, assuming concentric spherical energy surfaces and para- 
bolic bands we wouid have 


1/2 1/2 

1 my) al my, (4’) 
* 3/2 3/2 

ag my, + My, 


where m,, and m,,, refer to the light and heavy holes, respectively. If 
equation (4) were valid the effective mass deduced from (4’) would be 
about 3/4 the heavy hole mass, or about 0-3 electron masses. In practice 
(4’) is not valid because of non-parabolic effects, and furthermore (1) and 
(2) fail because of interband transitions. If the temperature is low enough 
so that the number of carriers in the lower band split by spin-orbit inter- 
action is small, equation (4’) is also applicable to p-type silicon. 


Method 
(1) Reflectivity Measurements. 


The polarizability was determined from reflectivity measurements. The 
reflectivity for normal incidence is given by 


(n—1)2+ 72 
aC es (>) 


where v is the refractive index and » the extinction index which can be 


* In deriving equation (1) the internal electric field is assumed equal to the 
external applied field, i. e. the Lorentz correction is assumed to vanish. For a justi- 
fication of this fact in the present case see D. Pines and P. NoziEergs, Phys. Rev. 
109, 762 (1958). Also strictly speaking, the approximation in going from (1) to (2) 
requires close examination, since the impurity scattering time becomes very small 
for low carrier energy. A rough analysis shows that the condition for the validity 
of (2) is that E, << 2-4kT, where E, is the carrier energy for which wt % 1. Since 
the correction term varies with frequency as w-11/3 the fact that no deviation from 


an w~* frequency dependence is observed constitutes additional evidence for the 
validity of (2). 
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determined from transmission measurements. The polarizability is then 


found from: 
E=f)1+4ny7,=n*?-» (6) 


where ¢ is the dielectric constant and ¢, the (intrinsic) dielectric constant 
with no free carriers present. 

The reflectivity of the samples was measured by comparison with an 
intrinsic germanium sample. The reflectivity of intrinsic germanium at 
wavelengths longer than those corresponding to the absorption edge 
(1-5 «) can be calculated by setting » = 0 in equation 5 and using the 
values of the intrinsic refractive index and its temperature coefficient 
reported by the authors?).-At wavelengths longer than 5 microns, the 
reflectivity of intrinsic germanium is wavelength independent within our 
experimental accuracy (~ 1%). 

The samples to be measured were cut in slabs of 1 mm thickness and 
about 1 cm? in area. One side of the slabs was optically polished with 
Linde A-5175 (rough polish)*) and Gamal (final polish)**), Whenever a 
sample was polished several times, the reflectivity was found to be re- 
producible within an error of 5% which can be attributed to sample 
alignment. The samples were mounted inside a cryostat with a single KBr 
window to let the radiation in and out. An angle of incidence of 5° was 
used to separate the incoming from the outgoing beam. Under these con- 
ditions, it can be shown that the departure from equation (5) is only of 
the order of 0-1%. 

A Perkin-Elmer 12C spectrometer with KBr optics was used. The 
source of radiation was a globar and the detector a Reeder***) radiation 
thermocouple. 

2. Hall Measurements 


(2) Hall Measurements. 

At the high carrier concentrations used in these measurements, the 
impurity levels are merged with the conduction or valence band, hence, 
the number of carriers N is temperature independent. A knowledge of the 
number of carriers is not required to determine the percentage change of 
the effective mass with temperature, but is necessary to obtain the 
magnitude of the effective mass. An estimate of the number of carriers 
can be made from Hall effect measurements. At temperature such that 
kT < Ey (Ey is the Fermi level measured from the band edge) the Hall 
coefficient for n type germanium or silicon is given by: 

BG iy 2) (7) 
Nec (1+2 Ky)? 


RK, = 


* Linde Air Products Company, New York, New York. 
** Fisher Scientific Company, Fairtown, New York. 
*** Charles M. Reeder and Company, Detroit 3, Michigan. 
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where i eile Beg Mander = she 
Ke m mM | GA 
tT, is the longitudinal component of the scattering time tensor and t, the 
! . . . . . 
transverse component. If the scattering time 1s isotropic (K;= 1). we 


obtain: 


5 Peni Ey aes On 70utoe germanium 
(2 Ky+1)? 

3 Kun (Kut?) _ 0.87 for silicon 
(2 Kyt+1)? 


The scattering by ionized impurities, which is the dominant scattering 
mechanism in our samples, is strongly anisotropic’). The anisotropy of t 
decreases the value of Ky. Values of Ky as low as 4 have been found in © 
impure germanium from magnetoresistance measurements®). Ham®) cal- 
culated K, for pure ionized impurity scattering using an extension of the 
Brooks-Herring treatment and found K, = 12 for germanium and Kk, = 4 
for silicon. The values of 3 K,(K, + 2)/(2.K, + 1)? found from this 
analysis differ from 1 by less than 5%. However, Ham’s analysis is not 
valid for the high carrier concentrations existing in our samples. The 
large anisotropy in his calculations arises from the predominance of for- 
ward scattering when the ionized impurities are only slightly screened. 
In heavily doped samples, in which the impurities are strongly screened, 
the scattering is more nearly isotropic, and hence the scattering time 
depends much less strongly on the initial direction of the electron, with 
the result that AK, probably does not exceed 2 in our samples. 

Despite this, because of the absence of experimental determinations 
for samples of this doping, we have taken the factor 3 K,(K,, + 2)/ 
(2K, + 1)? as equal to unity. Any error in this assumption will 
affect only the absolute magnitude of the deduced effective mass and 
not its percentage change with temperature. 

For p-type germanium and silicon, the situation is complicated by the 
degeneracy of the valence band at k = 0. If for germanium we assume 
spherical energy surfaces, isotropic scattering, and neglect the split-off 
band, then with degenerate statistics we obtain: 


1 (mp TP of + my? ah) (mil? + mil) 


Nes 0 (mi? ty + mie =)" (8) 


where t, and tT, are the scattering times for the holes in the light and heavy 
mass bands, respectively. Unfortunately, very little can be said regarding 
the ratio of t,/t, for the high impurity concentrations used in these 
measurements. For these concentrations possibly the most plausible as- 
sumption is t,=T,, which substituted in equation (8) would lead to 


Ry, = 2/Nec. Some microchemical evidence!”) suggests that R,, » 1/Nec. 
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In the absence of definite information we have taken R= 1/Nec, ‘al- 
though this assumption is even less reliable than in the case of n-type 


yermanium. 
Results 


(1) n-type germanium. The reflectivity of nine n-type germanium 
samples was measured at 297°K and 90°K (see Table 1). Their carrier 


Table 1 
Heavily Doped Samples and Results of Reflectivity Measurements 


m* (297° K) 
i Pee en sre lorns |=" (90°K) 
Material Origin aren Carriers/cm| m* (297° R) 
a x 100 
Ge, n-type R. C, A. 1787 52x 10% 6 
Ge, n-type | Westinghouse WZ, 4-4 1019 6 
Ge, n-type Bell 1136 Thealsse IKON 5 0-21 
Ge, n-type Raytheon S22 SH Oe 9 0-14 
Ge, n-type Raytheon Pa BLO SK OES 7 0-14 
Ge, n-type | Westinghouse PK ? 10 ? 
Ge, n-type | Westinghouse 3) ? 8 ? 
Ge, n-type Lincoln 985 ? 6 ? 
Ge, n-type (Ge 1B. LZ ? ©) 
Ge, p-type mR Cs A. 1781 Ose OY 
Ge, p-type 1h, 1BAS WE 4+. PS) Se AOE 
Ge, p-type Lincoln 1017 2:4 1019 
Ge, p-type | Westinghouse 59 8x 1018 
Si, n-type Bell 445 pile a3 10 0-44 
Si, n-type Bell 427 I 65x 101° 9 0-44 
Si, n-type Bell 427 II 6-4 1019 9 0-43 
Si, u-type Bell 427 III 6-4x 102 9 0-43 
Si, p-type Sylvania Sy ? 12 ? 


oncentrations were determined from Hall measurements as discussed in 
he previous section. Several samples were cut from the same reflectivity 
pecimen and the uniformity of the carrier concentration was checked. 
. question mark in the N column of Table 1 indicates samples whose 
arrier concentration was not uniform. These samples were not suitable 
yr absolute effective mass measurements, but they were used for tem- 
erature coefficient determinations. The estimated accuracy in the effec- 
ve mass measurements was 10°, corresponding to the error in the de- 
rmination of the Hall constant. Figures 1 and 2 show the reflectivity 
‘4n-type germanium samples at 90°K and 297°K. For small wave- 


— am | 
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Fig. 1 mi | 
Wavelength dependence of the reflectivity of heavily doped n-type germanium 
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f Fig. 2 
Wavelength dependence of the reflectivity of heavily doped »-type germanium 


Vol. 33, 1960 The Temperature Dependence of the Polarizability 335 


lengths, the reflectivity decreases with increasing wavelength due to the 
decreasing refractive index. At a certain wavelength, the reflectivity goes 
through a minimum and starts to increase sharply due to the sharp in- 
crease of the extinction index. Since vy depends on carrier mobility as well 
as effective mass, the rising portions of these curves were not used to 
obtain information about the mass. At wavelengths much shorter than 
the minimum, » can be neglected in equation (5). Close to the minimum 
vy has to be measured to determine m from the reflectivity. Figure 3 shows 


a ae =a 
VE,-€ ; 
* CORRECTED FOR ABSORPTION EFFECT 
x UNCORRECTED FOR ABSORPTION EFFECT 
e 
x 


WOT SS 


36 
N= 1.1 x 10!%om73 


a spel 
fc) 5 10 15 
\ (MICRONS) 
Fig. 3 
Square root of the free carrier contribution to the dielectric constant in n-type 
germanium 


Veo—8 as a function of wavelength calculated from the reflectivity first 
by assuming v = 0 and second by using the measured value of y. The 
results differ only close to the reflectivity minimum because y increases 
very rapidly with increasing wavelength. The measurement of vy is not 
necessary if we determine m* solely from the linear portion of the curve 
of Vee against A, for y = 0. 

Table 1 indicates the values of the effective masses obtained by this 
technique. An increase in effective mass with increasing carrier concentra- 
tion was observed. While these values are subject to the error of assuming 
K,,= 1 in the Hall formula, it is unlikely that variations in K,, can ac- 
count for the observed effective mass variation with carrier concentration. 

The effective mass obtained for the lowest carrier concentrations mea- 
sured (m* = 0-14 m) is the same as the value found by Spitzer and Fan 
or similar carrier concentrations (4 x 1018 cm-%). This value is also in 
air agreement with the value calculated from the cyclotron resonance 
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effective masses (m* = 0-12 m), especially since the error in the Hall effect 
formula is such as to overestimate the effective mass (R,, = 0°85/nec 
corresponds to m* = 0-12 m). Specific heat measurements on a heavily 
doped germanium sample of similar carrier concentration (N = 4-7 x 
1018 cm-%) also gave an effective mass in agreement with the correspond- 
ing value of the cyclotron resonance effective mass 7). An effective mass 
for heavily doped n-type germanium was determined by BowERS 8) and 
by STEVENS ef al.®) from diamagnetic susceptibility measurements*). 
The diamagnetic susceptibility of the free carriers is, for degenerate 
samples, proportional to N 1/3, hence, accurate determinations of N are 
not as important as in our experiments for the determination of the effec- 
tive mass. Unfortunately, the results obtained by these authors are not 
in agreement. While STEVENS e¢ al. found an increase in effective mass 
with carrier concentration in qualitative agreement with our results, a 
constant effective mass for carrier concentrations as high as 3 « 101° cm-* 
was reported by Bowers. No estimate of the accuracy of their measure- 
ments was given by these authors. 

An average increase of (7 + 3%) in the effective mass of n-type ger- 
manium was found between 90°K and 297°K. No dependence of this 
increase on the carrier concentration could be observed within our experi- 
mental accuracy (see Table 1). Geist!) estimated the effective mass in 
n-type germanium (N = 8 x 10!6cm-%) from magnetic susceptibility 
measurements. He found m* = 0-16 m at 138°K and m* = 0:19 m at 
297° K. The accuracy of this determination is not known, but the agree- 
ment with our measurements seems reasonable. 

McFarvane é¢ al.11) determined the temperature variation of the com- 


bined average of the electron and hole effective masses which appears in 
the expression 


mM \—3/2 : 
N, = 4-8 x 10 (=) Ni? 3? exp (= B26 D) (9) 
where NV, = 4 in germanium, E , is the thermal energy gap and: 
m = (mm, m;)6 


(m, is the appropriate average of the heavy and light hole effective 
masses). For a temperature increase of 200°C McFarane et al. found 
an increase of about 10% in m. Direct comparison between these results 


= The effective mass average found from diamagnetic susceptibility measure- 
ments is not the same average as found from electric polarizability measurements 
The magnetic susceptibility effective mass calculated from the cyclotron eee 
ory is m* = 0-14 m in n-type germanium while the reflectivity effective mass 
US} 0-12 m. As these values are very close and mainly determined by the trans- 
verse effective mass, their temperature behaviour should be similar 
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and ours is not possible as m involves the hole effective masses. If the 
temperature coefficient of the hole effective masses were close to that 
of the electron effective masses, the results of MCFARLANE e¢ al. would 
be in agreement with ours. 

According to Herring*) the deviation in the temperature dependence 
of the mobility of n-type germanium (« T-1:6) from the theoretical 
acoustical scattering law (x T-1-5°) must be due to temperature depend- 
ence of the effective mass or the deformation potential constant. If the 
latter is assumed constant, as the mobility is proportional to m*-5/?, a 
temperature increase in m*/m of 89% between 90 and 270°K would be 
necessary to account for the quoted discrepancy of the mobility law. This 
effective mass variation is in good agreement with our result. 

2. n-type silicon. The reflectivity of four m-type silicon samples was 
measured at 297° and 90°K (see Table 1). Figure 4 shows the spectral 


50\— 
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Fig. 4 
Wavelength dependence of the reflectivity of heavily doped -type silicon 


and temperature dependence of the reflectivity of two n-type silicon 
samples. The shape of the curves in figure 4 is similar to the shape of the 


corresponding curves for n-type germanium. The effective masses ob- 


* C, Herrinc, American Physical Society Meeting, Cambridge, Massachusetts, 
March 1959, Unpublished. 
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tained (m* = 0-44 m) were higher than the value found by SPITZER and 
Fan (m* = 0-27 m) for a sample of lower carrier concentration (N = 
3-6 x 1038 cm-%). This discrepancy indicates a possible increase of m* 
with increasing number of carriers as in the case of germanium. On the 
other hand doubling the carrier concentration from sample 427I to 445 
in our measurements gave no significant change in effective mass. KEE- 
som and SEIDEL”) found for N = 10! cm-* (m4, m,)*/? = 0-42 m, while 
the value found from the cyclotron resonance effective masses is 0-33 m. 
The discrepancy between these two values is in qualitative agreement 
with the postulated increase in effective mass with increasing carrier 
concentration. 

SonpER and STEvENS!2) determined the effective mass of heavily 
doped n-type silicon from the diamagnetic susceptibility of the free car- 
riers. For a carrier concentration N = 5 x 10'%cm~-%, they found an 
average effective mass m* = 0-29 m, in good agreement with the average 
determined from the cyclotron resonance effective masses (m* = 0-28 m). 
At higher carrier concentration (2-9 x 10!®cm-%) they found a larger 
effective mass (m* = 0-38 m) in fair agreement with our conclusions. 

An average increase of (10 + 3%) in the effective mass of n-type sili- 
con was observed between 90 and 297°K (see Table 1). An increase of 
10% was also found by SONDER and STEVENS?*) and GEIsT!) in the 
same temperature range from magnetic susceptibility measurements. 
McFartLAneE é al.}*) found an increase in the average electron-hole effec- 
tive mass of equation 9 of about 20° for a temperature increase of 
200° K. The error of this determination was at least 50% of the increase 
found. If the temperature behaviour of the hole effective mass is roughly 
the same as that of the electron effective mass (see next section), quali- 
tative agreement between these results and ours would be found. — 


3. p-type silicon. Figure 5 shows the reflectivity of a p-type silicon 
sample as a function of wavelength and temperature. The behavior of 
this curve is similar to that for 2-type germanium and silicon. The inter- 
band transitions between the various branches of the valence band do 
not affect the reflectivity in the region of measurement of figure 5, as 
they occur at much longer wavelengths (about 30 microns). The free 
carrier effective mass was not determined, as the carrier concentration 
was not uniform in the only sample available. An increase with temper- 
ature of 12% for the average effective mass was found between 90 and 
297° K. Due to the small spin orbit splitting in the valence band, the 
average of the effective masses at room temperature includes not only 
the light and heavy hole masses, but also some contribution of the hole 
mass in the third band lowered in energy by the spin orbit splitting. The 
average heavy and light hole effective masses are m,, = 0:50 m and 
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Mi, = 0-17 m for silicon, and the optical effective mass of equation (4’) 
is m* = -38 m. The heavy hole band is parabolic in KANE’s”*) approxima- 
tion but the light hole band flattens out as the energy increases until it 
becomes parallel to the heavy hole band. Hence, an increase in the 


Reale ey! ier Hl 
40;- al 
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. 

. 
\) a 9 
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; | 1 1 
ie} 5 10 


d (MICRONS) 
Fig. 5 
Wavelength dependence of the reflectivity of heavily doped p-type silicon 
effective mass with increasing temperature is to be expected due to the 
higher population of the higher effective mass states in the light mass 
valence band. No attempt at a quantitative estimate of this effect has 
been made. 

4. p-type germanium. Figure 6 shows the reflectivity of two p-type 
germanium samples as a function of wavelength and temperature. The 
behavior of the reflectivity of p-type germanium differs from that of the 
preceding materials. This difference is due to the presence of transitions 
between the various valence band branches in the spectral region of the 
measurement!4), The absorption coefficient K due to these interband 
transitions can be found from the matrix elements for the transitions 
and the energy bands calculated by KANE”). The expression for the 
absorption coefficient for the vertical transition between energy E, and 
energy E, at wave vector is: 


268 AY Was | fo (eos aay ae) 


dE, dE 
nhc (E,— Ey) (SH = ae | 


oe (9 


where W,, is the quantity defined by KANE (eq. 36, p. 92 of ref. 22), and 
is related to the square of the matrix element for the transition. Inspec- 
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tion of Kanz’s Fig. 6 (p. 93 of ref. 22) and Fig. 2 (p. 88) indicates that, 
for the (110) direction at least, Wy, is quite accurately proportional to 
(dE, |dk® — dE,/dk?]. Using this result, together with the constant of 
proportionality estimated from Kane’s curves, we have computed Kk for 


Ud /# 781 
9 


N=6x 10!9cm > 


KCL CXIG 
i 
x 
me 19. =3, 
x7 N=2.4x10'-cm 


ro! XK—y__y 


\ (MICRONS) o 
Fig. 6 

Wavelength dependence of the reflectivity of heavily doped p-type germanium 
the transitions between the two hole bands degenerate at k = 0 at 90°K 
and 297°K for a hole concentration of 2:2 x 10!®cm-3. Figure 7 shows 
the result obtained as a function of wavelength. The cut-off at 7-2 u cor- 
responds to the bands becoming parallel as k increases. The maximum 
in the absorption coefficient at 7-2 «4 probably explains the hump at 
about 9 w in the reflectivity curves of Figure 6. 

The polarizability corresponding to these transitions can be found from: 


2c 4 n, K(@,)dw, (9”’) 


A wo — 0 


We have estimated ¢ — ey by substituting in (9") n, = WBS as found at 
A= Oe: 


€ — & = — 4:3 at 2979 K | 
A 
&— £9 = =D Oat 908K | 


This result qualitatively accounts for the minimum reflectivity found at 
A=7 and its temperature dependence. At A= 6 we find from 
Figure 6: 
EE & = = 23 at 207K 
B 
E—-& =—33 at 90°K 
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Hence, we must conclude that there is a positive polarizability due to 
transitions between the lower split off band and the upper valence bands 
which compensates the negative free carrier polarizability and accounts 


K(em"!) 


4x10 


3xi0% 


10 15) 20 
d (microns) 


Fig. 7 
Calculated absorption coefficient for p-type germanium with 2-2x 10! carriers 
x cm? due to interband transitions 


for the difference between A and B. Under these circumstances, no re- 
liable values of the effective mass can be obtained from reflectivity 
measurements. 

5. Discussion. The temperature variation of the effective mass can be 
divided into two contributions, one due to the thermal expansion of the 
lattice and the other an explicit effect of temperature. The effect of the 
thermal expansion can be estimated from the pressure dependence of the 
effective mass. NATHAN?!) estimated for n-type germanium an increase 
in the average effective mass of (5 + 5)% in 10000 kg/cm?. Hence, if the 
variation of the effective mass with temperature were due to the volume 
effect only, a decrease of (2 + 2)°%% between 90°K and 297°K would be 
-xpected, whereas an increase was actually found. This shows that the 
explicit temperature effect is larger than the volume effect and has the 
ypposite sign. The explicit temperature effect can be divided into two 
sontributions, one due to a change in the curvature at the band extremum 
ind the other the result of the spread with temperature of the Fermi 
listribution in a non parabolic band. 
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In order to estimate this last effect we assume for the energy in the 
neighborhood of the (111) minimum of the conduction band an expression 


of the form: 


E=—A+ak +A? + B (e+ Re) (10) 


where 2A is the energy separation between the (111) minimum of the 
conduction band (L,) and the L, energy of the valence band. An expres- 
sion of this form would correspond to the interpretation given by PHIL- 
L1ps!8) for the relative intensity of the absorption edge at 2-1 ev. reported 
by Puiu and Tarr?®. However, there is some ambiguity in this result, 
which will not seriously affect our conclusions. The constants « and # 
are related to the longitudinal and transverse masses at the bottom of the 


band by: ; 
1 20 
mM | Ah? M1, h? 


By substituting equation (10) into equation (2) the following approxi- 
mate expression for the effective mass in equation (3) is found (see 
Appendix A): 


co 


f fo E®#*dE 
0 


a= aay tinal feral (11) 
M tt 3 (1+ a A fi fy EN2dE 
0 


The Fermi level is given exactly for equation (10) by the solution of: 


= V2 myt!? m4 _ 2E E-E,f 
Nan, "74 f Bm (1435) p(=p") aE (12) 
0 


where ,, is the number of minima in the conduction band. For classical 
statistics, equation 11 becomes 


3 1 2 2 
eget: 1 kT 
m* lee AP =| | ited seal A | (13) 
2m 


More generally the result may be written 


if a8 l2 f) (4 — n)dx 
0 


3 (— = pe 4kT 


Mm |. oo 
cM psa 
( zm, ) 4 if aanle (x — )dx 


(14) 


A can be estimated from the expriments of PHitipp and Tart?}®), who 
finda strong increase in the absorption coefficient of germanium at about 
2 ev. This absorption has been ascribed to the L, — L,’ energy gap?8) 
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Rotu and Lax”) estimated A = 0-8 ev. from the anisotropy of the 
g-factor of shallow donor levels in germanium at 4°K. They suggested 
that an increase in A with temperature might be responsible for the dif- 
ference between this value of A and the one found by Puiiipp and Tarr, 
but this result is subject to further confirmation. In our calculations we 
have taken the average value A = 0-9 ev. With this assumption, equation 
(13) yields an increase of 3-9°% in 1/m* between 90°K and 297°K. The 
calculated values of the second term in brackets in eq. (14) are listed in 
Table 2 for several carrier concentrations. Table 2 shows that the in- 
crement of the effective mass between 297°K and 90°K decreases with 
increasing carrier concentration. Nevertheless, the value of (m*/m) 970% — 
(m*/m)oo2 x for the sample of lowest carrier concentration measured only 
differs from the value for the highest carrier concentration by about 1:5°% 
and this change cannot be detected within our large experimental error 
(3%). 

The increase in effective mass shown in Table 2 is about half that ob- 
served. This must be due either to a smaller value of A than we have 


Table 2 
Theoretical Effective Mass for n-type Ge for Various Cases, where 
m 1 m 2 ™ m, =1:58 m 
( m* Ve K., class. 3 m, 3 m,’ my, =0-084m 


m* m* 
bea K ( m ae K 


m* 
( m i K., class. 


Bebesl 


m* 
( m le K., class. 


O°K ZO TOS OME 

Classical -0168 | -0554 
Statistics 
iN, == -019 -0248] -0580 
5x 1018 cm-3 
N= -030 -0064! -0256 
1019 cm-3 

- -087 -0774| -0977 


| 5x 1019 cm-3 


-stimated or to a decrease in the band extremum curvature with in- 
‘reasing temperature. The latter would require only about a 3% change 
n band gap with temperature and does not seem unlikely. This does not 
sorrespond to the pressure results of NATHAN), if one assumes that the 
shange in band gap is wholly due to the change in lattice constant with 


emperature. 
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Table 2 also enables us to estimate the influence of doping on the ap- 
parent effective mass. This changes the reciprocal mass by a maximum 
of 10°% from the value at low doping. However, we see from Table 1 that 
doping nearly halves the reciprocal mass for the highest carrier concentra- 
tion. The discrepancy is in the same direction as for the temperature 
effect, but is considerably larger. It would require an unreasonably small 
value of A. It would seem more likely that there exists an explicit effect 
on the band curvature due to the high impurity content. 

6. Acknowledgements. The present work would not have been possible 
without the cooperation of a great many individuals and industrial labo- 
ratories who supplied the samples used in the measurements. The samples 
listed in Table 1 were obtained through the kindness of Drs. M. C. STEELE 
from R.C. A., R. Bowers from Westinghouse, J. PATEL from Ray- 
THEON, W. W. TYLER from G. E., M. I. NATHAN from I. B. M., W. G. 
SpITzER from Bell and P. Moopy from Lincoln Laboratory. 


Appendix A 
The condition for the determination of the FERMI level may be written: 


co 


N= ‘i fo (=e) 42 St aE f, (==-*) on (A.1) 
E 


Similarly, by comparison of equation (2) and (3) we see that the effective 
mass tensor may be written: 


where in (A. 1) and (A. 2) the second integral is taken over a surface of 
constant energy E. 


If we assume that each surface of constant energy is a surface of re- 


volution and take k, along the revolution axis, then if E = f(k,, kz) in 


cylindrical coordinates we find: 


dS, «1 dhe 
WeeT 7 Bae thea @ (A.3) 


where @ is the angle about the axis of revolution. Since the overall sym- 


metry of the energy surfaces is cubic, the tensor derivative in equation 
(A. 2) may be replaced by the scalar 


33 Ged é ove 
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so that (A. 2) becomes: 


(A.4) 


Equation (A. 1) and (A. 4) may now be specialized for the case of 
equation (10) of the text, using (A. 3). Equation (A. 1) may be evaluated 
exactly as: 


N= aeattmany | GY" + 2S)" (Be) ee ws 


where m,, is the number of minima in the conduction band. This may be 
written in the form 


2 RT Fey (n) Vx N 
Pip (7) [2 > 3A Fy (n) ZING (26) 
Here Nm (RT \3/2 1 2m m**kT \3/2 
NS V2 (5) gi /2 (B?/2A) 2 Nin ( h2 (A.7) 
where m** is the density of states effective mass, and 
fore) Fe 


0 


the Fermi-Dirac integral tabulated by BEER, CHASE and CHoguarRD#!) 
with 7 = E;/kT. 

Equation (A. 4) can also be evaluated exactly; the k, integration takes 
the form: 


+ (E/@)*" 
E+ A—¢ck,? E 1 A? 4 oe] fy 


2 7 i 3 3 (E+A-ak,*)? "8 B z 


(A.9) 
— (e/a 

[In practice we are only interested in values of E such that E — ok ?<A. 

Hence, it is most convenient to expand the integrand in terms of 

E — «k,7)A retaining only the two lowest orders. Equations (A. 9) 

then reduces to: 

(Boe)? (E/a)'? 


A Z E-«k,? 1 E-ak,? 
aadert | Miepcf pea 
—(E/a)*? —(E/a)'? 
Zoek? 2A aa 7 (A.10) 
BP 3h BP 
2 B32 bs, fe? F (4 2 E te adib* | 
372 he tl? (62/2 A) (; Otte cy 707d aaa 5 A 1+aA/p? | 
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If we carry out the E integration we find: 


1/2 2 pt, 2 2 RT 1-0 Al 
a ie is Somes ) /n N, | Pup 0) Sie 1+aA/p? Fy (| 
(A.11) 
Combining (A. 11) with (A. 7) to eliminate NV, we obtain finally 
1 tiger 2 BARE 2 Fy] (419 
m* 3 Ce a =o) [1 3 A 1+m,/2m, a ( ) 
correct to order kT/A, where 
ae ee (A.13) 
my h Mm 


2) 
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Wightman-Funktionen und retardierte Kommutatoren II 


von O. Steinmann 
Physikalisches Institut der ETH, Ziirich 
20. II. 1960 


Abstract. The consequences of the basic postulates of quantum field theory 
(Lorentz-invariance, locality, stability of the vacuum) for the retarded products 
are investigated by considering their connection with Wightman’s functions. 
Necessary and sufficient conditions for the existence of a Wightman function cor- 
responding to a prescribed y-function are given. The Fourier transform 7(f,,..., Pn) 
of vy is a boundary value of a function (k,, ..., kn) regular in a domain R, . R, is 
constructed by a recursive procedure. Other boundary values gu (p,, ..., Pn) of this 
function are considered. They have to fulfill a set of linear identities of four and 
twelve terms respectively. 


1. Einleitung 

In einer friitheren Arbeit!) (im folgenden als A zitiert) wurden not- 
wendige und hinreichende Bedingungen dafiir angegeben, dass zu einer 
vorgegebenen retardierten Vierpunkt-Funktion r(%, ..., x3) die zugeh6- 
rige Wightman-Funktion W(%p, ..., %3) existiert. Diese Bedingungen sol- 
len hier auf den Fall der m-Punkt-Funktion verallgemeinert werden. 

Das Vorgehen ist dasselbe wie im Falle der Vierpunktfunktion. Der 
Einfachheit halber beschranken wir uns wie iiblich auf den Fall eines 
einzigen skalaren Feldoperators A(x). In einem ersten Schritt werden wir 
den Zusammenhang zwischen der Wightman-Funktion 


We py) eg) oe Ah) 0 (1) 
und dem iterierten Kommutator 
TO pre eg ne LA Xo) Aa) |) ong An) D0 (2) 


untersuchen. Aus den dabei erhaltenen: Bedingungen fiir K werden wir 
dann Eigenschaften der Funktion 


Were ey) = GIs (granea Xa) 0: E; = %q — %; (3) 
Rane a= 
O(%») — %;,) A(x, ae %;,) tee O(%;, 4 = %;,) [... [A (%9),A(¥1)] --- A(*,)] (4) 
) 


Pl,...% 
resp. deren Fouriertransformierten 7(p, ..., p,,) herleiten. 
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Speziell wird sich ergeben, dass die analytische Funktion 7 (Ry, .. “ Ry), 
deren Randwert 7(f,, ..-, #,) in bekannter Weise ist, (siehe A) in ein 
grosses Gebiet R,, analytisch fortgesetzt werden kann. Neben (Bj) wer- 
den wir noch andere Randwerte g uP) betrachten. Zwischen einzel- 
nen dieser Randwerte bestehen viergliedrige, resp. zw6lfgliedrige lineare 
Identitaten. S 

Diese Bedingungen fiir 7(k,), d. h. Regularitat in ®, und Bestehen der 
erwahnten Randwertidentitaten, sind zusammen mit den bereits be- 
kannten Eigenschaften (Symmetrie, Lorentzinvarianz) hinreichend fiir 
die Existenz von K und damit von W. W kann aus 7(k,) explizit berechnet 
werden und ist im wesentlichen eindeutig bestimmt. (Fiir die Diskussion 
der anftretenden Mehrdeutigkeiten siehe A.) 


2. Der mehrfache Kommutator 


Wir wollen hier die Eigenschaften des durch (2) definierten mehrfachen 
Kommutators untersuchen. Speziell sollen notwendige und hinreichende 
Bedingungen dafiir angegeben werden, dass die zugehérige Wightman- 
Funktion (1) existiert und die richtigen Eigenschaften”) hat. Von dem 
von WIGHTMAN angegebenen System von quadratischen Ungleichungen 
werden wir dabei allerdings absehen, d. h. wir beriicksichtigen nur die 
linearen Bedingungen. : 

Neben dem iterierten Kommutator K betrachten wir auch alle Opera- 
toren (resp. deren Vakuumerwartungswerte) der allgemeinen Form 


Oy(%qr+++1 %,) = [Ogl%i» --+» Xin) OplXin gy --s> %ig)l, (5) 


wobei (%, ..., 7,) eine Permutation der Indizes (0, ..., 7) darstellt und die 
O,, Of entweder Feldoperatoren A (x,) oder selber wieder von der Form (5) 
sind. In allen O, treten somit » Kommutatorklammern auf. Die zu- 
gehorigen Vakuumerwartungswerte bezeichnen wir mit <O p>» Alle <O,> 
lassen sich mit Hilfe der Jacobischen Identitat als Summen von K- 
Funktionen schreiben. 

Ks gilt: 

Folgende Bedingungen sind notwendig und hinreichend fiir die Exi- 
stenz von W: 

a) Die <O »»> haben die richtigen Antisymmetrien, d. h. entsteht O,, aus 
0 , durch die Ersetzung eines Kommutators [O,, Og] durch [O,, O,], so 
gilt <O,> + <O,> = 0. Ebenso sind alle Jacobi-Identitaten erfiillt. 

b) K(%, ..., ¥,) ( und damit jedes <O,>) ist invariant gegen die in- 
homogene eigentliche Lorentzgruppe. 

c) K ist lokal, d.h. 


K(X9, %y)..-5 %_) = 0, falls (%» — 44)? < 0. (6) 
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Allgemeiner erhalt man daraus: Tritt in O »der Kommutator [A(x,), A(x,)] 
auf, so ist <O,> = 0 fiir (x; — %)7 <0: 
d) Ist O p=|0,,0 p), SO gilt fiir die Fouriertransformierte eO u(Po» 2.852) Je 
<¥0,>=0, falls ep)? <0. (7) 
B 


2 bedeutet dabei Summation iiber alle in O, auftretenden Argumente. 


Dass diese Bedingungen notwendig sind, ist leicht einzusehen, da sie 
unmittelbar aus den Eigenschaften der Wightman-Funktionen folgen. 
Dass sie auch hinreichend sind, beweist man durch explizite Konstruk- 
tion von W durch ein Rekursionsverfahren: 

Seien alle . 


COGS Aes eat MO. % os 


N-1 ( ‘ino in)? 
fiir ein festes N <m bekannt, wobei die O; von der Form (5) sind und 


alle Variablen x9, ..., x, genau einmal auftreten. Dann definieren wir 
N 
POn- Oe 0 a> 2) > % <1... O04 (0p, OO. 0,9. (8) 
Oo j=l 


Durch n-malige Anwendung dieser Definition erhalt man aus den <O 
die gewiinschte Funktion W(x, ..., *,). Durch eine umstandliche, aber 
elementare Rechnung weist man nach, dass das so konstruierte W unter 
den angegebenen Voraussetzungen tiber K tatsachlich die richtigen Eigen- 
schaften aufweist. 


3. Die G-Operatoren 


Aus den in § 2 hergeleiteten Eigenschaften von K(%p, ..., %,) sollen nun 
Bedingungen fiir 7(x»,..., x,) hergeleitet werden. Dazu benédtigen wir 
eine Verallgemeinerung des retardierten Kommutators R(x, ..., %,), 
welche in diesem Paragraphen eingefiihrt werden soll. 

Sei H (xo, ..., %,-1) ein Operator der Form 

F(%p,.--5 X41) = (%qr--+) ¥pa) A(%;,) +». A%s,_,)) (9) 
P(0,...,4-1) 


wobei die /p beliebige c-Zahl-Funktionen sind. 
Wir definieren 
i235 4,5) AG) = Bo...» Gat %) 


A—1 


= Ole; — %;) H Kons... Bik p et Ba), (10) 
4=0 
its) ---, %,—1) VA (%,) = RUC Pare api a) 
h—1 


Ot = ell Cape ae i 4 aL) 


4=0 
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x, %, bedeutet dabei die Ersetzung des Feldoperators A(x;) durch den 
Kommutator [A (x,), A(%,)]- 

Die so definierten Operatoren H(%p, .-., %p—1 T,) ({ bedeutet + oder ) 
sind wieder von der Form (9). Unser Verfahren kann also beliebig oft 
hintereinander angewandt werden, was in evidenter Bezeichnungsweise 
die Operatoren 


F(x; 0 24) Op Le 4 SS Ei egheege T A(%a) J A (%n41) awn 


ergibt. 
Es gilt: 


[Hy (%,--+2 Xe), Hol%pra--> Xp-1)] { A(%,) = | (12) 
|, ai A(x,), H,| + (Hy, He [ A(x,)] 

Die Pfeilrichtung ist dabei natiirlich in allen Termen dieselbe. 
Ferner: 


(a5. «2, Xb Hp) EL Kot eas pt) 
1 


= Z folios Hae) 57 Al) (Alt, Alea -- Aly, (13) 


Wir verwenden die Abkiirzung 
[Reena Sead Seite peel (One kh Ieee ee eae (14) 


Fir H = 0(%» — x)... 0(%,_2 — %,_1) [%, .--» %,1] wird unsere Definition 
von H+ A zu 


G\Koret i pan) eo ees Xp] + A (Xp) 


h-1 
== O (Wg): << «/Sn24) D, O(%y =m) [gna A eee 
j=0 

h—1 i 
= Os ty Ae py Mya ree [Monsey eee cio See 

7=0 k=0 : 

h—1 
ee Oho; <=. My, Hp, Xp4ar sos» pas) [Kor «+» Bpr Hp» Ms CeO (15) 
TMC O (95222 X_) =O Xg — a ek O(x,-1 — X,). In der letzten Umformung 


wurde die Jacobi-Identitat beniitzt. Wegen (13) gilt auch: 


B(Xo, «.., X44) [Xo Xp] } A(%,) 


: 

| 
| 
| 
| 
| 
q 
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h—1 
=, 4 Cpa Ops Ma pagans hoy «+ ae ee, pe 
1= 
= Xoceas By Ay ogee ees Hy (16) 
Man erhalt damit sofort die wichtigen Beziehungen 
TENG easy pen | Hi) = ayy ee he lay | 
op hs 1a) Rey LR oo, cs, %a-a), Ap) | 


Mit Hilfe des Spezialfalls R(%, 1 } %2) = R(%o, %1, %2) = R(%p, %» 1 3) 
ldsst sich einsehen, dass allgemein 


17) 


TA Koy ns Xn} Xnsi t Xara) = W(X, .-., Xt Xnset Xn) | (18) 
ET (Xo, ---, Xn Xara Xn+e) = A(X, --- X + are + ns) | 
Wir betrachten jetzt speziell die Operatoren 

A (ty T xq t-... 1 x) = Ae) [ Aa) TD... T AG). (19) 


Sie sind nach (17) und (12) Summen von mehrfachen Kommutatoren von 
R-Operatoren, also lorentzinvariant. 


Der Kommiutator [A (%,...., %;),A(%prrd Seve } ..- [ %,)] lasst sich nach 
(12) wie folgt umformen: 


[H, A(tpirT --- 1 %,)1 
= [H, A(Xn41 ies tT %n-1)] . AG) = 1 u A(x,), A Cesatd me ile oi) 1)] 


wobei der bei einem festen x; stehende Pfeil in allen Termen derselbe ist. 
Fortgesetzte Anwendung dieses Verfahrens ergibt schliesslich eine Summe 
von Gliedern der Form 


UT re A ea) =. 

Bee Age) yt.) Aa) t-- 

nach (13). Man erhalt so 
5 ee Dee, CAA berm ee.) 

eS POH |) et Pte | Fe) | 
>, (t Xp41 > + Xara) | 


P 


(20) 
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Die Summen S sind iiber die Permutationen von (%,41,.--, %,) ZU er- 


P 
strecken, die in der Entwicklung des mehrfachen Kommutators [... [%41, 
Rel ig Bl ee See [Nera ae) Se. 2 alitreten. -Aueh 
die Vorzeichen (— i)’ entsprechen den Vorzeichen in dieser Entwicklung. 
Mit anderen Worten: » lauft iiber alle Permutationen, bei denen kein 


da 
Index 7 zwischen zwei niedrigeren Indizes steht. s(P) ist die Zahl der *;, 
die vor allen x;,7 > 7, stehen. 

Sei + x,49, resp. | %,42- Dann verschwindet in (20) die erste, resp. die 
zweite Summe wegen (18), da z. B. im ersten Fall mit dem Term ... 
+ %e54b %e4q --- immer auch der Term ... } %42 f %41 --- mit dem um- 
gekehrten Vorzeichen auftritt. Es bleiben also nur die Summanden mit 


Viepaiy LeSp. \ Vpansee em. 

Wir definieren nun H(%p,..., x) + A(%gi1 [ --- ] %,) als Summe der- 
jenigen Glieder in (20), bei denen der erste Pfeil nach x, aufwarts gerichtet 
ist: 

Ht Aer). ) SED a a a (21) 

PB 
und entsprechend 
HH VAG lt «) = +e Oe Mins Lee b ®igh> (22) 
P 
womit 
LNA (Biers aes) eA (eet) oe) a ee (23) 
gilt. 


Diese Definition der t-Operation dehnen wir durch lineare Fortsetzung 
auf Operatoren der Form 
Gia, aes) = ; 

Care 2) - igi (ti Tg, be nap eet (24) 
aus: 


Neh Od Ske G a = 2 
(%o Xx) t (Xpaay --+5 Xp) ae A (X44 i Minis ( vee ib %;,): (25) 
Damit gilt wieder 
[H,G]=H+G—H |G. (26) 


Ist eNO Ae end =) selbst von der Form (24), so gilt das offensichtlich auch 

fiir H {G, d. h. die Menge der Operatoren (24) (fiir beliebige Variablen- 

zahlen) ist gegen die Pfeiloperation abgeschlossen. 

i Jetzt sind wir in der Lage, die gewiinschte Verallgemeinerung der R- 
peratoren einzufiihren. Wir definieren die Mengen ©, von Operatoren 

G ,(%o, .-., %,) durch folgende Rekursionsvorschrift: ; 
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a) Go besteht aus dem einzigen Element A (Xo) 
b) ©, besteht aus allen Operatoren 


G4 (Xo, soced %,) = G (Xo, Sa Xx) t G(X, 41, 8) Xn) (27) 
mit Gre rane Go) re) Te 74 


Diese Vorschrift ist offenbar sinnvoll, da die so konstruierten Gy alle 
von der Form (24) sind. 
©,, enthalt speziell den Operator 


LANA g) ANG Ae A.) Ae (a, 92 eat). (28) 
Es gilt 
[G,, G,] = CG: (29) 
Fiir den Spezialfall G,, € Go lasst sich beweisen : 
A (xq) A GA pese 2 Ny) = Go, <6 Xy) ) A(%o) 


(30) 
A (He) } Gi lotas «+5 %q) = Gyles +5 %_) Ala) | 


Im allgemeinen Fall gelten jedoch die entsprechenden Gleichungen nicht! 

Im folgenden werden wir einige Eigenschaften der Trager der G-Opera- 
toren beniitzen, die aus der lokalen Vertauschbarkeit der Feldoperatoren 
A(x) folgen. Wir behaupten: 

G,(%, --., X,) verschwindet ausserhalb einer Menge, die durch Bedin- 
gungen der Form (x; — x;) «eV, (V, = Vorkegel) charakterisiert ist, wo- 
bei diese Bedingungen untereinander sowohl durch sowohl-als-auch als 
auch durch entweder-oder-Relationen verkniipft sein kénnen. G,,(x9, ..., 
| Gogg, %) Hatin (x, <.-,%) denselben Trager wie G Wr el Ns 

Den Beweis fithren wir durch ele meine Induktion, ae es geniigt, 
den Fall G,,(%, ..., %4) { A(*,41) Zu betrachten. 

Wir nehmen also an, G, habe einen Trager der angegebenen Form. 
Die Bedingung (x; — x;) €V,, soll dadurch zustandekommen, dass G,, als 
Summe von Termen geschrieben werden kann, die alle oder zum Teil (fiir 
eine entweder-oder-Bedingung) Bestandteile der Form 6(x,,, %;,, ..., %i,) 
X[K +++, Xj, 1,1, = 4, 4, =7, enthalten. Diese Voraussetzung gilt in ©, das 
aus den beiden Elementen 0(%» — *;) [%o, %;] und 0(x, — %) [%1, %9] be- 
steht. 

Anwendung der Operation + A(x,,,) auf einen solchen Term ergibt 


nach (15) 


A—1 e 
y O(x; yrery xiv Xperd> sey %i,) [%;,> Deo) Kip Net stayexy Xi] i 


+ 0(%;, — %p41) [O(%i,» ++) Hin) (Miy -+ +> Xi], A (Me 4)] 


23 H.P.A. 33, 5 (1960) 
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Jeder der auftretenden Summanden enthalt wieder einen Bestandteil der — 
betrachteten Art, die Bedingung (x; — x;) €V, bleibt somit bestehen. — 
Zusatzlich erhalt man noch die Bedingung 


(x; = Xg.3) €V, fiir mindestens ein? <h, (31) 


da ja jeder Summand in G, + 4 einen Operator O(%; — Xeaa) [Xp Xera] 
enthalt. 
Entsprechend erhalt man fiir G, | A (X11) die Zusatzbedingung 


(xz. — x,) €V., fiir mindestens ein? < &, (32) || 


wahrend die Bedingungen in (xp, ..., %,) Wiederum bestehen bleiben. 


4. Verhalten im p-Raum 
Wir betrachten die Vakuumerwartungswerte 


Eyl <= &) = <Ggltos nos %e)Poe Ei = Me — % 33) | 


der G-Operatoren, resp. deren Fouriertransformierte 


Blpy, ---1 Ba) = | ate, .... dE, CPF gE, «0 &)- (34) 


In diesem Paragraphen werden wir folgenden Satz beweisen: 
&,(P1, ---, },) ist Randwert einer analytischen Funktion g nla, ---s &); 
k; = p; + 1g;, deren Regularitatsgebiet eine Rohre R,, folgender Art ist: — 
Jeder Teilmenge I der Indizes (1, ..., 2) wird ein Halbkegel Von 7] 
(o = + oder —) zugeordnet. Dann | 


Ry = {Ap ---. Ae) |G E Vey alle B (35) 
jel 


Es kénnen n-Teilmengen J, derart angegeben werden, dass das System 
der zugehérigen Bedingungen 


Vent 8 = La (36) 


mit dem System aller 2" — 1 in (35) auftretenden Bedingungen aqui- 
valent ist. Die Menge {Q;} nennen wir die Basis von &.. 

Es ist zu beachten, dass R » Von der im ersten Lemma von HALL und 
WicHTMAN’) betrachteten Form ist. ¢ x ist also in das Gebiet 


R= Uae R,, (37) 
AeL.(C) 
analytisch fortsetzbar. 
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Den Beweis des angegebenen Satzes fithren wir durch Induktion. Sei 
G,€6,, G,€G,_,4. Sei g,(Ry, ..., R,) in R,, regular, ebenso %,(R, 40, ...,R,) 
in &,. Dann behaupten wir, dass g ntv(Pp «++» P,) Wieder Randwert einer 
analytischen Funktion g nty(*;) ist, und dass die zugehérigen Réhren R 
wie folgt charakterisiert sind: 

Sei Ly, = {9p -+-s Meh) Ly = (nays ++) Gq} ¢-Summen, die nur Summan- 
den aus einem der J enthalten, liegen in R nt, im selben Halbkegel wie die 
entsprechende Summe in R,, resp. R,. In WR, ist dabei die Beziehung 


ply 


Giv1 = — XQ; 2 verwenden. Die Summe iiber alle q; EI, liegt in V,, resp. 
T=h+2 

V_ fiir R,+, resp. R,),. Summen, die Glieder aus beiden J enthalten, 

liegen im selben Halbkegel wie die darin enthaltenen Partialsummen 


aus J. 
lh 
Die entsprechende Basis Q,, ..., Q,, erhalt man offenbar aus den Basen 
OF, ---, Qt, Qf.o,---, Q% von R,, RK, wie folgt: 
B= 0+ Dy O~0% t=1,...,h 
ql, 
qr Or 
Oru = Ds % Oare V3 i stir Wilae: Ry y y TeSp. (38) 


Q; =Q, falls Qe + Qiu | 


OQ: = Ona — OF, Orr OF falls OF ~ Quis] 
Dabei bedeutet P ~Q (P+ Q), dass die Vektoren P und Q im selben 
Halbkegel (in verschiedenen Halbkegeln) liegen. 

Zum Beweis dieser Induktionsbehauptung bendtigen wir einen Hilfs- 
satz, dessen Beweis im Anhang gegeben werden wird: 

Lemma. Sei G(%o, ..-, %,) € G,, also eine Summe von Termen der Form 
(19). Wir lassen nun die Variable x, (1 < f < ) in allen diesen Sum- 
manden weg und erhalten so einen wohldefinierten Operator G/(%, ..., 
, X,). Dann ist G/e Gj, und Rf ergibt sich aus R, durch 


4=fA+2,...,n 


Rs Mpa ++ 
Weglassen der g, enthaltenden Bedingungen. 
G (Xo, «++» X14) t Gy(rsn «+> %,) ist nach Definition eine Summe von 
Gliedern der Form 
G (xq, ---» ¥) t A, ,) (ps saliiee Mang (39) 
Wir betrachten eine Aufteilung T der Variablen %,,;,...,%,imh+1 Teil- 
mengen TJ), ..., 7, und definieren einen Operator Gikyor: 2+ ¥_) Dieser 


entsteht aus G,;, dadurch, dass in allen Summanden (39) die Mengen iy 
in der richtigen Reihenfolge (und mit den richtigen Pfeilen) an die in G 
vorhandenen Feldoperatoren A(x;) angehangt werden. G, 4G, ist die 
Summe dieser G7; , tiber alle Aufteilungen 7. 
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Betrachten wir speziell den Fall, dass alle 7; ausser dem einen T; leer 
sind. G/,;, entsteht dann aus G,, einfach durch Ersetzung des Faktors A (x;) 
durch A(x;) + G,(%nt1 +++» %n)- Git, hat also die dem Operator A (x;) AG} 
zukommenden Tragereigenschaften. Im allgemeinen Fall ergibt sich eben- 
falls eine Ersetzung von A(x,) durch einen G-Operator, der mit A(x;) + G, 
in dem im vorstehenden Lemma angegebenen Zusammenhang steht. 

Wie wir schon wissen, hat G,, + G, in Xo, --., %, denselben Trager wie G,,. 
Der Trager in %,.,.--, ¥, ist in der Vereinigungsmenge sdmtlicher G?- 
Trager enthalten. Wir behaupten, dass 


S97; E,>0 (40) 
jd 
fiir alle €, aus diesem Trager und alle {g;} € R,,4,- Sei speziell §; e4(G a 


‘MUat Red Pa tel (Git ,) fir i >k, T eine beliebige Aufteilung. Dann gilt 
in R 


uty 
n h h 

Duk = Dea Dh Ds (Pee 9: + Dd) Fala + 3 9:) > 9, 
1 ASE a=1 i€Te a=1 1ETa 


da unter den gemachten Voraussetzungen alle drei Glieder einzeln > 0 
sind. Dabei ist die Induktionsvoraussetzung verwendet worden, dass alle 
Behauptungen fiir den Fall A(x) + G,(x,,.:., %,), 4 <n, gelten. Den 
Spezialfall A(x») + G(x, ..., x,) fiihrt man mit Hilfe von (30) auf den hier 
betrachteten Fall zuriick. 

Aus (40) folgt aber sofort die behauptete Regularitat von g ptyin Ry 4, 
Der Beweis fiir den Fall G,, | G, verlauft genau gleich. 

Zusatzlich zu diesen Regularitatsaussagen erhalt man noch Aussagen 
iiber das Anwachsen von g,,4, im Unendlichen, die hier nicht explizit an- 
gegeben werden sollen (siehe A). 


5. Die Funktion r(k,, ...., k,) 


4 Wir betrachten die Gesamtheit der in §4 definierten Funktionen 
g Aust ..., R,) fiir ein festes n. Diese Gesamtheit enthalt speziell die Funk- 
tion 7(ky,...,k,). g, ist nach (37) in R’, regular. 

Durch allgemeine Induktion beweisen wir 


G ylX oo a005, %q) = Rg, sees wack 
+ Glieder der Form [HE (%;,, +++) ¥4,), Hal... %,)] (41) 
G,(%, -.., %,) besteht nach Konstruktion aus Gliedern der allgemeinen 


Form ct A(% t 47...) resp. + A(xy | x, ...). Dabei ist die Zahl der 
positiven Summanden um eins grésser als die Zahl der negativen: Gelte 


ee ——————————— 
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das namlich fiir G, und Gy, u= a4 P. Wir greifen je einen Term aus G, 
und G, heraus und betrachten 


Alto T ---) t Alten } Xe t-.) = 
ie 1S Axe ee Xe} Xing clea t x; ) 


mach (21). Dabei gilt das + vor »'im Falle | x,,5, das — im Falle (eget 
jz 


Zu jedem Summanden mit i,,,4 k +1,k + 2 gibt es auch einen Sum- 
manden, in dem %,,, %,,,. vertauscht sind und der dementsprechend das 
umgekehrte Vorzeichen aufweist. Zusatzlich zu diesen Paaren hat man 
im Fall | %,,. einen positiven Term mit 7,,,=k-+ 1, im andern Fall 
einen negativen Term mit 7,,, = k + 2. Daraus ergibt sich sofort unsere 
Behauptung iiber die Zahl der positiven und negativen Summanden in 
G,, und analog fiir G, | ,. Nun ist nach (12) und (17) 


25s sop oa taal 219 aa) «4 Cozy eae a) +)" (A, Hg), 


woraus sich auf Grund der vorangehenden Bemerkung die Beziehung (41) 
ergibt. 

Die Fouriertransformierte von <[H,(%;,, - +, %iy)> Le(% iggy) +++) Xin) Do VEI- 
schwindet auf Grund der Spektralbedingungen, falls (f;,,, + ... + p;,)? 
< 0. Das gilt speziell in den Jost-Punkten‘), d. h. in den reellen Regulari- 
tatspunkten von 7(A,, ..., k,). Es lasst sich leicht zeigen, dass ®’ und R’, 
vemeinsame reellen Umgebungen enthalten. In diesen Umgebungen gilt 
somit nach (41) 

8, (Ra A AUT (42) 


ih. 2 , ist eine analytische Fortsetzung von y in das Gebiet ’ ii 
Wir haben damit folgendes Theorem bewiesen: 
Die Funktion 7(k,, ..., %,) ist in das Gebiet 
ve. (43) 
GyuEGn 
unalytisch fortsetzbar. Alle Funktionen (genauer: Distributionen) 
g,(P ---» P,) sind Randwerte dieser Funktion 7: 
Bal: 2. P) a Bay era eahs kh, = p; + 14). (44) 


(eiJENy 
qiO 


Zusatzlich zu dieser Regularitatsaussage unterliegt y noch der friiher 
wahnten Bedingungen tiber das Verhalten im Unendlichen. 

Eine so einfache Charakterisierung des Gebietes ,, wie im F alle der 
Vierpunktfunktion ist im allgemeinen Fall nicht bekannt. Man ist hier 
af die im Text gegebene rekursive Definition angewiesen (siehe dazu 


wich § 8). 
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6. Identitaten 

Neben der eben hergeleiteten Regularitatsforderung ergeben sich aus 
den Eigenschaften von K noch weitere Bedingungen fiiry , ndmlich gewisse 
Identitaten zwischen G-Operatoren und somit zwischen speziellen Rand- 
werten von 7. 

Es muss gelten: 

[G,, G,] = — [G,, G,], (43) 

also 
Gut y(%or-+ Xn) — Gy) (Xoo Ge Xq) =Gy | y(Xor- +09 ¥ = Gy 5 p(%or++ +» Xn) (44) 


Die gleiche Identitat gilt natiirlich fiir die entsprechenden g-Funktionen: 


lim 7(k,) — lim 7(&) = lim 7(%)— lim 7(R) (45) 
{FER 4» {AER » {AER | {FER ty 
q;70 q;70 q;70 q,;>0 


Allgemeinere Identitaten erhalt man, wenn man beachtet, dass zu (44) 
beliebige G-Operatoren in beliebiger Reihenfolge durch die Pfeiloperation 
hinzugefiigt werden kénnen, resp. dass (44) zu beliebigen G’s hinzugefiigt 
werden kann, z. B. 


Go) Guts Gat Celie Gan ee Paes 


usw. Es ergibt sich so: 


lim 7(k)— lim >(k)= lim 7(k,)— lim %(R,) (46) 


a) J 
{FERC fv) {PERG |v) {Fj JER | pa) {Bj }ER yf pa) 
q;,>0 q;>9 q;79 q;>0 


Auf genau dieselbe Weise erhalt man aus der Jacobi-Identitat 
(Gy, Gel, Gy aly [[G,, Gal, G,] an [hers Gl, Gel =O (47) 


zwolfgliedrige Beziehungen der Form 


Geka Ky. ia ONO. a Ga) pty). chi Gaines zykl. = 0, (48) 


welche natiirlich ebenfalls als Randwertidentitaten fiir 7(k,;) geschrieben 
werden kénnen. 


7. Umkehrung 
i Wir haben jetzt zu zeigen, dass die eben hergeleiteten Bedingungen fiir 
", namlich Regularitat in ®,, und Bestehen der Identitaten (46) und (48), 
fiir die Existenz von K (und damit von W) hinreichend sind. 


Sei also eine analytische Funktion 7(ky, ...,k,) mit folgenden Eigen- 
schaften gegeben: 


A) 7 ist regular in R, (und erfiillt dort die erwaihnten Bedingungen im ~ 


Unendlichen) : 


RORY a TC ee nr een eT 
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B) y ist in ®, invariant gegen die komplexe homogene Lorentzgruppe 
L,(C) (d. h. mit Determinante + 1). 
C) 7 ist invariant gegen Permutationen der Argumente fy, ..., &, und 
h 
gegen die Ersetzung k; > ky = — Dk,. 
j=1 
D) Die Randwerte von 7 in den reellen Punkten erfiillen die in § 6 an- 
gegebenen Identitaten. 
Dann lasst sich das zugehérige K(x, ..., x,) mit den Eigenschaften a) 
bis d) aus § 2 wie folgt konstruieren: 
Wir definieren 


Ey(Pv +++) Pp) = lim 7(Ay,..., 2) (49) 


{F Jew, 
q;—0 


und erhalten daraus durch Fouriertransformation 
a5 Gee <Ga(%o, +++) Xa) 0: = Xo — % (50) 
Weiter definieren wir 


<[---[G,(%o---, %), Gy(%isa ++) %)], O1%jan---)],0;(--+ Xe) Do = 

= <[---[Gy 45 Oy), --- On}>o — <L--- [Gp yy Or), ---» On), (51) 
wobei die O, aus G-Operatoren nach der Vorschrift (5) aufgebaute Kom- 
mutatorausdriicke sind. 

Durch fortgesetzte Anwendung dieser Definition erhalt man schliess- 
lich A(%», ..., ¥,) und allgemeiner alle in § 2 betrachteten ¢ 0, >. 

Die Bedingungen a) bis d) sind offenbar erfiillt: 

a) gilt als Folge von D), wie man durch Induktion beweist. 

Translationsinvarianz besteht trivialerweise. Die Invarianz gegen die 
homogene eigentliche Lorentzgruppe folgt aus B), da die Definitionen 
(49) und (51) eine invariante Bedeutung haben. 

Die Fouriertransformierte des durch (51) definierten Ausdrucks ist nach 
Konstruktion in #,,..., #; Randwert einer in , analytischen Funktion. 
Speziell ist die Fouriertransformierte von <[...[R(%9, %1), A(%2)], ---], 
A(x,)] >» eine in ® analytische Funktion der Variablen k,. Wie iiblich 
‘olgt daraus 

Gi wR (Xs Valin oe greetOs LUT (Vg — a) & Vp 
ind damit 
AD 5 eins A) 
= (...[R(% %)) ---Do— <L--» [Rp %), ---Do = 9 
fir (p= 43)? <9; 


vomit auch c) bewiesen ist. 
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Die in Bedingung d) auftretenden Ausdriicke 
<[0,(%q) --+» Xn)» Op Mera --> Xe 
sind nach Definition Summen von Termen der Form 
Tena ces a) <[G,(%o, 5 tj), Gye eee (52) 
= But vbr +++ Sa) — Buy vlEnee> Sn) 


oder im Impulsraum 


T (by, 5 ba) =Car eve Ps =e eee (53) 
= lim 7(k;)— lim 7(k;)). 
{FER ty {FER | y 
q,;>0 q;0 
Nun unterscheiden sich die Gebiete ® 


und |, nur durch die Lage 


pte BbYY 


h 
der Summe 2’g; (EV, resp. €V_). Lasst man bei der Grenzwertbildung 
k+1 


in (53) zuerst diese Summe gegen Null gehen, so erhalt man 


T(by ++ Pr) =0 fir (Pea + --- B® <0, (54) 


weil in diesem Fall der betrachtete Grenzpunkt noch ein Regularitats- 
punkt ist (da € ®’,,4,) und somit die verschiedene Art des Grenziibergangs 
in den beiden Termen keine Rolle spielt. Damit ist auch d) verifiziert. 


8. Schlussbemerkungen 
Wir haben notwendige und hinreichende Bedingungen dafiir abgeleitet, 
dass zu einer vorgegebenen v-Funktion die zugehérige W-Funktion exi- 
stiert. Insbesondere haben wir ein Gebiet 8, angegeben, in dem? (Agvet. ep) 
regular sein muss. Zu diesem Gebiet sollen hier noch einige Bemerkungen 
gemacht werden. 


Auf Grund der in A gegebenen Resultate fiir die Vierpunkt-Funktion 


hatte man Regularitat von 7(k,,..., k,) im Gebiet 
D =U ASD (55) 
AcL , (C) 


erwarten koénnen, wobei D die durch die Bedingung 


DS UEe > 0 fir alle Teilmengen J aus (1, ..., 7) (56) 
el 

charakterisierte Rohre darstellt. Wie D. RUELLE) gezeigt hat, ist D’ fiir 
n > 3 grésser als R,. Es enthalt namlich auch Réhren der am Anfang 
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von § 4 betrachteten Art, die nicht durch eine aus nur » Elementen be- 
stehende Basis der Form (36) festgelegt sind. 

Wir haben jedoch nur Regularitat in , gefunden. Das hat zur Folge, 
dass der im Falle 7 = 3 bestehende Zusammenhang zwischen 7 und der 
Fouriertransformierten tT von 


TE aod Ble Adee. aN (57) 
mit den hier entwickelten Hilfmitteln im allgemeinen Fall nicht mehr be- 
wiesen werden kann. D. h.7 (fy, ..., p,) ist nicht unbedingt iiberall Rand- 


wert der Funktion 7 (hy, ..., &,). Es ist jedoch zu beachten, dass ®, (auch 
nach Bildung der Holomorphiehiille) keineswegs das vollstandige Regu- 
laritatsgebiet von 7 zu sein braucht. Es ist anzunehmen, dass die in § 6 
betrachteten Identitaten das Regularitatsgebiet noch vergréssern, wie in 
A fiir den Spezialfall 1 = 3 bewiesen wurde. Die zitierte Arbeit von 
D. RUELLE, in der nur die 0-Komponenten der #; als komplexe Variable 
betrachtet werden, scheint tatsdchlich darauf hinzudeuten, dass eine 
analytische Fortsetzung von 7 in D’ moglich ist. 

Ein grosser Teil dieser Arbeit entstand wahrend eines Aufenthaltes des 
Autors am Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Hamburg. 
Fiir die ihm dort erwiesene Gastfreundschaft méchte er Herrn Prof. 
H. LEHMANN herzlich danken. Die Arbeit wurde durch ein Nachwuchs- 
stipendium des Schweizerischen Nationalfonds unterstiitzt. 


Anhang: Beweis des in § 4 verwendeten Lemmas 

Das zu beweisende Lemma lautet: 

Sei G(x», ..-, %,) € G,. Wir lassen in allen Summanden (19) die Va- 
triable x, (1 < # < m) weg und erhalten so einen Operator G/(x, ..., %p, 
X psy +++) X»)- Dann ist Gfe 6,_, und Re, ergibt sich aus R, durch Weg- 
lassen der g, enthaltenden Bedingungen. 

Beweis: 

Aye Set G(xg; 2. %,) = Gy(Xo- «5 4) 1 Gp Gan =, %), Lf < k. Das 
Lemma gelte fiir G,. Dann gilt es offensichtlich auch fiir G mit 


Gf= Gt TG, (A.1) 

iB) Ci 
CK cone A = Aho) wha Fa, seay By) (A.2) 
Wir betrachten den Operator CLG gees AX ie tyeliesaln OCD aus 
G_(%4, ---, ¥,) durch die Substitution %; > %» entsteht. G’ gehért natiirlich 


zu 6,1, und das Regularitatsgebiet der zugehérigen Funktion gf ergibt 
sich aus R, durch die Ersetzung ¢, > in allen Bedingungen. Die Be- 
dingungen fiir die g, nicht enthaltenden Summen werden davon nicht 


beritihrt. 
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Es ist aber 


GlaGh (A. 
Zum Beweis betrachten wir einen typischen Term aus G,, wobei wir spi] 
ziell den Fall + x, annehmen (resp. *4 | %, fiir f = 1. Der andere Fall | 
resp. X, + %_ lasst sich genau gleich behandeln) : 
Alay Vast * pee 0 en (A. 
Adjunktion dieses Terms zu A(%) ergibt in der bekannten Weise Au 
driicke der Form A(%q{%;,[...+%,--- [ %;,). Beim Weglassen der V 
riablen x, bleiben nur die Glieder 
Aig V%; | ne) 4a ly ste [OSD im Hall f= 1) 
stehen, da sich die iibrigen paarweise wegheben. Man erhalt damit | 
(A(x) TAC DD) = | 
= (A(x) | Alma T --- %pa)) T Apa) {-.- [AG@,) (A.5) 
Fir f = 1 lautet die rechte Seite A(x) | A(x.) -.. 
Andererseits erhalt man bei Bildung von G/ aus dem Term (A.4) den 
Ausdruck 
A (ei Ges eta are) = 
= (A(x) A(T... Ta) Ty Te 
nach (30), also dasselbe wie in (A.5), womit (A.3) bewiesen ist. Das Lemma 
gilt somit im betrachteten Spezialfall. 


C) Sei G = Gy(%, ..-, %%) [ Gpl%eir,--+) Xn), | > k. Vergleichweise be- 
trachten wir 


G"(%o, Xess veees Xn) = A(%o) T Gol%nsa ---> Xp) (A.6) 
G’f besteht aus Summanden der Form 
A (x9) J A(x, _,) heme A(x;,). (A.7) 


Analog bilden wir G/, indem wir in (A.7) A(x ) durch G, ersetzen. Da 
G'S e &,_x-1, liegt das analog gebildete G/ in G,_,. Es ist klar, dass das 
so definierte G/ der nach den Vorschriften des Lemmas gebildete Operator 
ist. Dass sich dabei das richtige Regularitatsgebiet ergibt, ist einfach zu 
sehen. Die Vorschriften innerhalb I, bleiben ja bestehen, und die iibrigen 
Vorschriften ergeben sich in voller Analogie zu G’/. 
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Uber Zweiquanten-Uberginge an Ba!” 


von W. Beusch 
Physikalisches Institut der ETH, Ziirich 


(26. IIT. 1960) 


Abstract. According to second-order perturbation theory, transitions in nuclear 
isomers should occur for which two quanta are emitted with arbitrarily divided 
energies. The transition probability for such a process has been calculated for 
Ba#8"m for various multipole transition combinations. The dependence of transition 
probability upon energy for electric multipole transitions differs from that for 
magnetic. 

Experimental coincidence measurements have been undertaken using high time 
resolution and two-dimensional pulse analysis. Corrections were determined for 
random coincidences and for contamination activity. The probability for emission 
of two Bremsstrahlung quanta was calculated; it was found to be negligibly small. 

The measured ratio of transition probabilities for first and for second order 
processes was 

T(2) : TQ) = (6,4 + 3.1) x 107°. 
This value is approximately 10 times smaller than that expected from a theoretical 
estimate. 


1. Einleitung 


Fiir die Emission oder Absorption von Quanten der elektromagne- 
tischen Strahlung besteht seit der Entdeckung der Gesetze der Quanten- 
mechanik eine wohlfundierte Theorie. Die Wechselwirkung des elektro- 
-magnetischen Feldes mit einem materiellen System von bewegten La- 
dungen ist sehr gut bekannt. Die theoretischen Voraussagen fiir Emission 
oder Absorption von Photonen sind also im wesentlichen so genau wie 
die Kenntnis der quantenmechanischen Eigenschaften des materiellen 
Systems. 

Diese theoretischen Voraussagen (Emissionswahrscheinlichkeit, Linien- 
breite usw.) werden nach einem Naherungsverfahren, der Diracschen 
Stérungsrechnung gewonnen. Die Naherung besteht im wesentlichen in 
einer Entwicklung nach Potenzen der Wechselwirkungsenergie (genauer: 
nach Potenzen der Kopplungskonstanten e?/hc). Allerdings beschreibt 
hier jedes Glied dieser «Potenzreihe» einen anderen Vorgang: in der ersten 
Ordnung werden Prozesse mit Entstehen oder Vernichten von eimem 
Photon, in der zweiten solche mit zwet Photonen usw. beschrieben. Das 
yon Null verschiedene Glied niedrigster Ordnung liefert im allgemeinen 
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die richtige Aussage tiber einen bestimmten Prozess. Strahlungsprozesse 
hdherer Ordnung sind sicher in jedem Fall vorhanden ; die Theorie liefert 
aber dafiir einen um Gréssenordnungen kleineren Beitrag und in einem 
Experiment werden sie von der tiberwiegenden Zahl der Prozesse nie- 
drigster Ordnung iiberdeckt. 

Ein Versuch, solche Strahlungsprozesse héherer Ordnung einmal nach- 
zuweisen, ist demnach von einem gewissen Interesse. Er wiirde eine Be- 
statigung der Theorie geben und ausserdem noch weitere Information, 
z. B. ttber héher liegende Energieniveaux des materiellen Systems, liefern. 


Solche Prozesse wurden zuerst von M. GOEPPERT-MAIER theoretisch 
vorausgesagt und ihre Wahrscheinlichkeit in Dipolnaherung berechnet. 
Es wurde festgestellt, dass der damals schon experimentell bekannte 
Raman-Effekt formal gleich behandelt werden kann?)?). 


In der Physik der Atomhiille konnten die Strahlungsprozesse zweiter 
Ordnung noch nicht festgestellt werden, und es besteht auch wenig Hoff- 
nung, dass dies je geschehen wird, sind doch schon die «verbotenen 
Uberginge» vom Typ M1 oder E2 im Laboratorium nicht nachzuweisen. 
Der Grund liegt darin, dass ein angeregter Zustand seine Energie vor- 
wiegend durch strahlungslose Stossprozesse verliert, wenn die Wahr- 
scheinlichkeit fiir den Strahlungsprozess klein ist. 

Bei Hochfrequenz-induzierten Ubergangen zwischen Hyperfeinstruk- 
turniveaux konnte tatsachlich eine Zweiquantenabsorption gefunden 
werden $)‘), dieser Effekt betrifft aber die Absorption und einen ganz 
anderen Energiebereich als der hier untersuchte Prozess. 


Im Atomkern wird die Situation fiir den Nachweis giinstiger, existieren 
hier doch angeregte Zustande, die nur durch hochgradig verbotene Ein- 
quantentibergange zerfallen konnen. Als Konkurrenzprozesse treten hier 
innere Konversion und eventuell innere Paarbildung auf. 

Bei einem 0+-0--Ubergang sind auch innere Konversion und innere 
Paarerzeugung streng verboten'), méglich ist nur noch gleichzeitige Emis- 
sion von 2 y-Quanten, von 2 Elektronen oder von einem Quant und einem 
Elektron. Leider kennt man aber bisher noch keinen Fall, wo ein Kern 
nur durch 0+-0--Ubergang Quanten emittiert. 

Bei einem 0+-0+-Ubergang ist zwar die Einquanten-Emission immer 
noch streng verboten, innere Konversion (Monopol-Ubergang) und even- 
tuell innere Paarbildung sind aber méglich. Diese angeregten Zustande 
haben deshalb im Gebiet von 1,5 MeV nur eine Lebensdauer von der 
Gréssenordnung 10-8 sec. Stérend fiir einen experimentellen Nachweis 
sind hier die Annihilationsstrahlung als Folge der inneren Paarbildung 
und y-Quanten aus anderen angeregten Zustanden. Fiir den Nachweis 
giinstig ware der 0+-0+-Ubergang in Zr, Der angeregte Zustand ent- 
steht durch f-Zerfall aus Y% mit einem Verzweigungsverhaltnis von 
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2,24-10-* %. Es treten keine y-Quanten auf. Ungiinstig ist hier allerdings 
die kurze Lebensdauer von 64 h des Dake ea 

Fiir das vorliegende Experiment wurde ein Ubergang verwendet, der 
fiir die Einquanten-Emission zwar nicht verboten, wegen der grossen 
Drehimpulsanderung im Kern aber stark verlangsamt ist. Die beiden 
Quanten im héheren Prozess kénnen dann je von niedrigerer Multipolord- 
nung sein,so dass es méglich sein kénnte,dieZweiquantenemission hier nach- 
zuweisen. Im Experiment ist das durch Koinzidenzmessung méglich, wenn 
im untersuchten Kern keine anderen y-Quanten in Koinzidenz auftreten. 

Es wurde das 156-sec-Isomer Ba!8’* verwendet, das durch f-Zerfall 
aus Cs!*’ entsteht. Das metastabile Niveau zerfallt tiber einen M4-Uber- 
gang in den Grundzustand, die y-Energie ist 661 keV. Eine Abschatzung 
der Ubergangswahrscheinlichkeit fiir Zweiquantenemission, bezogen auf 
den M4-Ubergang, folgt im nachsten Abschnitt. 

Unter den bisherigen Versuchen zum Nachweis der Zweiquanten- 
emission an Atomkernen ist mir nur eine kurze Mitteilung von Gorp- 
HABER’) aus dem Jahre 1947 bekannt. Es wird dort die Vermutung aus- 
gesprochen, dass bei der durch Neutronenbestrahlung angeregten 1,5-min- 
Aktivitaét von natiirlichem Iridium die beobachteten weichen y-Quanten 
durch Zweiquanten-Zerfall zu erklaren seien. Das Experiment, bei dem 
die y-Energien durch kritische Absorption gemessen wurden, lasst aber 
keine eindeutigen Schliisse zu. Die beobachteten weichen Quanten kénn- 
ten sehr wohl von anderen Ubergangen in den komplexen Niveausche- 
mata der Ir-Isotope herstammen. 

Im Anschluss an diese Arbeit hat GorpBERGERS) die Ubergangs- 
wahrscheinlichkeit fiir Zweiquanten-Emission fiir den Fall eines 0+—0-- 
Ubergangs in diesem Isomer abgeschatzt*). Er stiitzte sich dabei auf eine 
friihere Arbeit von SAcus®) der die 0t-0--Ubergange zur Erklarung der 
Isomere vorgeschlagen hatte. Weitere, nicht sehr ausfiihrliche, theore- 
tische Behandlungen diese Effekts findet man bei DALitz®) und OPPEN- 
HEIMER und SCHWINGER”®). 

Nachdem eine Abschatzung fiir den hier betrachteten Fall vorhanden 
und die Messungen schon im Gange waren, erschien eine ausfiihrliche 
theoretische Arbeit iiber dieses Problem™). Darin wurden alle Multipol- 
ordnungen beriicksichtigt und auch Spektren und Winkelverteilungen 
angegeben. Diese Arbeit bestatigte die Richtigkeit der fiir dieses Experi- 
ment ausgefiihrten Abschatzung*™*). 


*) Man weiss heute, dass es sich um einen E3-Ubergang handelt. 

**) Seit diese Arbeit zur Veroffentlichung eingesandt worden ist, haben andere 
Autoren eine Messung des gleichen Prozesses an Xe!#! beschrieben: T. ALVAGER 
und H. Rype, Arkif f. Fysik 77, 535 (1960). Sie finden einen deutlich sichtbaren 
Effekt. Es wird hier allerdings die gleichzeitige Emission von einem y-Quant und 
einem X-Quant aus der Konversion oder zwischen zwei X-Quanten festgestellt. 
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2. Theorie 


Es soll hier die Ubergangswahrscheinlichkeit fiir Zweiquantenemission 
bei beliebiger Multipolordnung des einfachen Zerfalls diskutiert werden. 
Die Spektren der y-Quanten beim Prozess zweiter Ordnung sind unab- 
hangig von den Kerneigenschaften ; sie werden fiir einen reprasentativen 
Fall berechnet. Fiir den gleichen Fall sollen die Ubergangswahrscheinlich- 
keiten fiir erste und zweite Ordnung mit Hilfe des Einteilchenmodells 
verglichen werden. Es wird diskutiert, wie weit diese Abschatzung zu- 
verlassig ist. 

Die Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkeiten fiir den einfachen 
y-Zerfall wurde dem Artikel von Moskowsk1"”) entnommen. Die Be- 
zeichuungen sind im wesentlichen diejenigen von ALDER, BouR et al.1?). 

a) Matrixelemente und Ubergangswahrscheinlichketten. Das elektro- 
magnetische Feld sei durch sein Vektorpotential A(w, t) beschrieben. Es 
wird nach einem orthonormalen System von transversalen elektrischen 
bzw. magnetischen Eigenschwingungen zerlegt, die ein Drallmoment A 
eine magnetische Quantenzahl u und eine Energie h-c-k besitzen: 


eee 
Ain / 2 aan R rot L PGza) Mae (9,9) | 


2 


: 8 : 
Avnu = 1k / yh aa R L 4, (kr) de (8, ®) 


Darin bedeuten L = —1-r x grad den Drehimpulsoperator, 7,(kr) die 
spharische Besselfunktion und Y ,,,(0, y) die normalisierten Kugelfunk- 
tionen in der Definition von ConDoN und SHORTLEY). 
Die Zahl der Eigenschwingungen pro Intervall der Wellenzahl dk bzw. 
der Energie dE ist dann 
aN R dN R 
“dk RS aE ee (2.2) 


Fir een Ubergang von einem Kernzustand | 1 > zu einem anderen 


< 2| erhalt man die folgenden Matrixelemente der elektrischen bzw. 
magnetischen Wechselwirkung 


ee i) Agee ee kA Ee 
me) \/ Rio @arnu —% <2 | MEA w) |b (2.3) 
wim 42 8GtD ok | 

ae Rio ari *& <2 | MM Ay) | 1> (2.4) 


WE A), Wi(M Ap) sind die Multipoloperatoren fiir elektrische bzw. ma- 
gnetische Ubergange mit den Quantenzahlen 4 und 4 des Photons?2). 
Die Kern-Matrixelemente < 2 | Mt | 1 > hangen, ausser der Multipolord- 
nung nur von den Eigenschaften des Kerns ab, die iibrigen Faktoren in 
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H,_,. sind, mit einer Ausnahme, durch die Eigenschaften des emittierten 
Photons bestimmt. 

Die genannte Ausnahme betrifft den Faktor E, — E,, der die Energie- 
differenz zwischen den Kernzustanden vor und nach dem Zerfall dar- 
stellt. Beim Prozess erster Ordnung ist diese gerade gleich der Energie 
des y-Quants, beim Zweiquantentibergang ist dies nicht mehr der Fall. 
Dieser Faktor tritt nur beim elektrischen Ubergang auf. (Siehe auch 
EICHLER und JAcoB?). 

Es ist an dieser Stelle von Interesse, die Herkunft dieses Energie- 
faktors etwas zu verfolgen. Der Operator der Wechselwirkung zwischen 
einem System von bewegten. Ladungen, das durch die Stromdichte j be- 
schrieben sei und dem elektromagnetischen Feld A ist allgemein 


H'=—~ [jad 


Fiir A(w, ¢) ist eine Entwicklung nach dem Funktionssystem (2.1) ein- 
zusetzen. In der Naherung k-7 < 1 gilt 
(kr) 4 


rot L7 (kr) Y,,(8,~) =7(A+ 1) grad @atir Yy,(9, v) = grad F(7, 8, @) 


Der Wechselwirkungsoperator ist also proportional zu 
fi grad Fir, 0, y) dr 
Eine partielle Integration lefert 
sh grad F(r, 3, 9) dt = — - div j: F(r, 8, y) dt 


Nach der Kontinuitatsgleichung gilt 


Der Operator der Ladungsdichte 9 wirkt nur auf die Kern-Wellenfunk- 
tionen und ist nicht explizit zeitabhangig. Das Matrixelement ist also 
d z 
2|2 | b= F(A, — By) Ze] 1> 

wobei £, und £, nun offensichtlich Kernenergien sind. Beim magneti- 
schen Matrixelement tritt keine derartige zeitliche Differentiation auf; 
hingegen enthalt die Normierungskonstante des Aj, (4-1) einen Faktor 
k, der bei Aj, fehlt. i 

Nach der Diracschen Storungsrechnung ist die totale Ubergangswahr- 
scheinlichkeit pro Zeiteinheit 


T 


if 


may Oh ee oS) 
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wobei 9 = dN/dE die Zustandsdichte fiir den Endzustand ist. Einsetzen 
von Gl. (2.2), (2.3) und (2.4) liefert fiir die Einguantenemission 


Re eet Real : 
[ae : (2A+1)!! | <f | Mm] a> |? am 


Beim Ubergang zweiter Ordnung tritt 


Hoe os im 


aes ER 


v z 


an die Stelle von H;_,;. Es ist aber noch weiter zu beachten, dass Glei- 
chung (2.5) das Resultat einer Integration iiber alle Endzustande dar- 
stellt, aus der die Erhaltung der Energie hervorgeht. Beim Prozess zwei- 
ter Ordnung treten zwei Photonen auf, es ist demnach zweifach zu inte- 
grieren. Im Endzustand ist die Energie erhalten; eine Integration tiber 
alle Endzustande liefert die Beziehung 


E,—E;= he (ht ky (2.7) 


Der Zwischenzustand | z > wird dagegen nur virtuell erreicht; der Ener- 
giesatz gilt nicht und die Anregungsenergie EE, kann beliebig auf die 
beiden Photonen verteilt werden. 

Damit die folgenden Formeln nicht allzu schwerfallig werden, soll im 
folgenden nur eim Zwischenzustand | z > betrachtet werden. Es sei mit 
E die Gesamtenergie eines Zustandes, mit iw die Energie des Kerns und 
mit f-c-k die Energie eines y-Quants bezeichnet. Fiir die drei auftreten- 
den Zustande gilt dann 


Ee= ho; | 
E,=ho,+hcek, (2.8) 
Ep-=ho,+hek+hcek, | 


Als Abktirzung sei h (; — w,) = h wy gesetzt. 
Die Integration tiber das Kontinuum des Zwischenzustandes | z >, d. h. 


Integration tiber k, liefert dann nach Einsetzen der Matrixelemente 
(2.3) und (2.4) 


eee he Re Ay [(2 eat 1)! (2 age ay | a | M (1) | 2>& | IM (2) | p |? 


Wo|e hi 


ESS ra cdk, (2.9) 


& 4 @,— chy)? 


mae, ist angenommen, dass einer der beiden Ubergange vom elektrischen 
yp ist. 


Vol. 33, 1960 Uber Zweiquanten-Ubergange an Ba!8? 369 


Waren beide Ubergange elektrisch (im vorliegenden Fall z. B. E2 + 
£3), so wiirde T;_,; einen Faktor 


8, \" [@'de \* 
(aay (ea) 
enthalten. Die Ubergangswahrscheinlichkeit ware dann angenahert pro- 
portional zu 


LEM [> @| ME |p Mcedlesod P 


(w;—@,— chy) 


Beachtenswert ist dabei, dass insgesamt ein Faktor ~w? im Zahler 
auftritt. Die Exponenten w, und mw, und die Grésse w, sind durch den 
Typ der Multipoloperatoren IN(1) und §(2) bestimmt. Ihre Werte sind 
in der weiter unten folgenden Tabelle 1 aufgefiihrt. 

Das Integral (2.9) kann durch Einfiihrung von dimensionslosen Va- 
riablen noch etwas vereinfacht werden. Es seien 


chy ae Og— Oi 


Wo Wo 
dann wird (2.9) 


T2) 32 % (Ay +1) (A, +1) (syn Jo) —1 ay 
mi FRC A, ALA AFUE I2 AEDNE \e c 


1 
6 ‘ ga (1 ee é)'2 (1 et &)in Ele 
age 21) 1P Ee (ae Za 


0 


(2.10) 


E ist proportional der Energie des ersten emittierten y-Quants. Weil die 
beiden Quanten aber nicht unterscheidbar sind, wurde unter dem Integral 
der symmetrische Ausdruck hinzu addiert. 

b) Auswahlregeln und héhere Niveaux. Beim Kern des Ba'*’, das im 
vorliegenden Experiment untersucht wurde, sind Spin und Paritaét von 
Grund- und metastabilem Zustand mit grosser Sicherheit bekannt (3/2+ 
bzw. 11/2-), der Zerfall geht iiber einen reinen M4-Ubergang mit einem 
totalen Konversionskoeffizienten « = 0,114). Die Zweiquanten-Emis- 
sion ist natiirlich fiir die niedrigsten médglichen Multipolordnungen, d. h. 
A, + Ap = 4 am wahrscheinlichsten. Wir miissen also die folgenden Kom- 
binationen von Multipolen betrachten: 


Pee M2. M2.h2, £1 + M3, M3- 2, M14 E33, E34 Mi. 


Bei allen diesen Kombinationen betragt die Anderung des Drehimpulses 
4 Einheiten und die Paritat ist ungerade. 

Von den héheren Niveaux des Bal®?7 haben SwANN und METZGER?) 
einige Angaben machen kénnen. Sie fanden aus der Anregungskurve fiir 
den (n, n’y)-Prozess drei Niveaux von 1,05, 1,78 und 2,18 MeV, welche 
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auf das isomere Niveau von 0,661 MeV zerfallen. Uber Spin und Paritat 
der héheren Niveaux ist nichts bekannt. 

Facc!) hat durch Coulomb-Anregung mit «-Teilchen ein Niveau bei 
0,281 MeV gefunden, das wahrscheinlich einen Spin J =.1/2*:besitze 
Dieses kann aber fiir die Zweiquantenemission nichts beitragen. 

c) Numerische Rechnungen. Das Integral der Gleichung (2.10) kann 
elementar gelést werden, das Resultat ist aber fiir eine numerische Aus- 
wertung ungiinstig, weil es eine Differenz zwischen grossen Zahlen liefert 
(siebenstellige Logarithmen notwendig). Wenn man die beiden Summan- 
den zusammenfasst und die Substitution x = 2 —1; z=2¢41 ver- 
wendet, so wird (2.10) 


Al: 
Tete A ee 
i > ere (€+1- €? | as 


0 


1\ms+42—-1 , (1—»)" (1+) (z+)? + (1+4)" (1—+)” (@- mye op 
= aa : (22 — %?)2 
—o 
ESI 
4) + p2—1 1 : 
= (Bye faye (+ 2) e+ a) + (1+ 2) (1 2) @— a) 
fi) : 
re) xh ; 
(1+ 254354 --| dx (2.11) 


Dieses Integral kann nun bequem ausgewertet werden. Wenn man noch 
daran erinnert, dass fiw, die Energiedifferenz der Kernzustande beim 
elektrischen Ubergang darstellt, so folgen fiir die 6 zu betrachtenden 
Falle die Angaben der Tabelle 1. 


Tabelle 1 
Art des Wa 
Ubergangs by [ey | < Integral aus (2.10) 
E2 +™M2 3 5 's 0.0159 (+ + o£ can -) 
M2+E2 5 3 14+] 0.0159 (+ es Ss --) 
El +M3 1 : O11 (at See + Se ee) 
M3+El 7 1] 14+¢] o1t2 (4 - SB 4 By.) 
E3+M1 5 3 é 0.0159. (4, — 24 oe -) 
M1+ E3 3 5 | 146} 00159 (3 + So 4 O88 | ...) | 


Die Energieverteilung eines der beiden Quanten ist durch den Inte- 
granden in (2.10) gegeben. Sie ist in der folgenden Figur 1 dargestellt. Der 
MaBstab ist so gewahlt, dass die Flache unter dem Spektrum immer 
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gleich der Einheit ist. Die Spektren hangen noch von der Energie des 
Zwischenzustandes ab. Fiir die Berechnung wurde angenommen, dass 
nur ein Zwischenzustand mit ¢ = 2, also W, — W, = 3 (w; — w,) beitragt. 
Fir Zwischenzustande mit hdherer Energie wiirde der Unterschied bei 


verschiedener Reihenfolge der gleichen Multipole immer mehr _ ver- 
schwinden. 


E2~-M2 
Mi >E3 
Ze 
M2+E2 
E3-Mi 
iS 
= 
G 
4 
w 
= , 
= 
ty 
a 
M3+E1 
05 
M1>E3 
71 0,2 0,3 04 0,5 


——> Y- ENERGIE 


Fig. 1 
Spektren der bei einem 4-Isomer méglichen 2-Quanten-Ubergange. Die Kurven 
sind auf Flache = 1 normiert, die Einheit des EnergiemaBstabes ist E;—E,. 
Fiir die Berechnung wurde ein Zwischenniveau der Energie E; angenommen, mit 
E,—E, = 3 (E;—E,) 


d) Abschétzung des Verhiiltnisses T”: T. Aus den Gleichungen (2.6), 
(2.10), und (2.11) kann das Verhaltnis der Ubergangswahrscheinlich- 
keiten gebildet werden. 


Jo a ay en ny (2 A+1) 1172 . ey 
ae AP EL ack i, (2h4D "FIZ EDIE Vo | 
; : uelae ; - i 


Na | <¢ | Me (1) | > <1 M (2) | I 
|<¢| M (M4) ||? 
vorin 4 die Multipolordnung des einfachen Zerfalls und J das Integral 
ler Gleichung (2.10) (Tabelle 1) bedeutet. 
Die Matrixelemente fiir die einzelnen Ubergange hangen ausser der 
{ultipolordnung 2, nur von den Eigenschaften des Kerns ab. Fiir die 


—————————— 
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vorliegende Abschatzung werden die Werte des Einteilchenmodells, d. h. 
eines einzelnen Protons in einem geschwindigkeitsunabhangigen kugel- 
symmetrischen Potential eingesetzt Le elie 4 

Man definiert fiir den Einquantenzerfall eine reduzierte Ubergangs- 


wahrscheinlichkeit B(A) 
BQ) =) | I,M,| MA) | MDP (2.13) 
uu, My 


und schreibt damit also fiir die totale Ubergangswahrscheinlichkeit 
(siehe 2.6) 


fa 8 a (A+1) ves Lay eg | 
MM =—Teasyie eR Bw ee 


Fiir das Einteilchenmodell findet MosKowsk1}8) 


3 
3+A 


B (EA) = — e| Ri: Say) (2.15) 


im Fall eines elektrischen Ubergangs und 


2 2 \2 
= (Fx) (es— arta) SUo4 I) 2.18) 
fiir einen magnetischen Ubergang. Der statistische Faktor S(I;, A, J) ist 
von der Gréssenordnung eins und wird deshalb fiir diese Abschatzung 
vernachlassigt; ebenso das gyromagnetische Verhaltnis des Bahndreh- 
impulses g, gegeniiber dem des Protons gs. 

Bei der Zweiquantenemission ist in 


| <¢ | Mt (1) | > <z | M2) | pH PP 


die Winkelverteilung implizite enthalten. EICHLER und JAcoB™) haben 
diese berechnet. Fiir unsere Abschaétzung wird eine isotrope Winkel- 
verteilung angenommen; statistische Faktoren werden wieder gleich eins 
gesetzt. Es ergibt sich aus (2.15) und (2.16) 


B(MA) 


| <é | Me (1) | 2> <e 


3 2 3 2 
2) @|M(2) 1D PP e eon, ae) aM) K(1) « K(2) 
| <¢ | MEM A) | A | : 


oe 4n 372 K(M A) 
ied 


A(M) ist die Multipolordnung des magnetischen unter den beiden Uber- 
gangen. Die K sind empirische Korrekturfaktoren, sie sollen beriick- 
sichtigen, wie stark das Einteilchenmodell von der Erfahrung abweicht. 
Wenn fiir die Energie des Zwischenzustands wieder oO, — = 3(@; — 
jw) eingesetzt wird, so folgen die numerischen Verhaltnisse der Tabelle 2. 


*) Bal’? hat 81 Neutronen, also magische Zahl minus 1. In der Systematik der 


Gamma-Zerfalle ist aber kein Unterschied zwischen Neutron oder Proton als 
«Leuchtnukleon» zu finden. 
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Tabelle 2 
Art des K(1) - K(2) 

Ubergangs Ne | K(M4) 
E2 + M2 | 3,6-10-5| K(E2) - K(M2) 
M2+E2 | 81-10-°f K(M4) oe 
E1+M3 | 4,6-10-*\ K(E1) - K(M3) 7 
DES EL aN EL I 10-2 J Oe Raa) i 
E3+M1 | 5,3-10-) K(E3) K(M1) roe 

J 


M1+ E3 ei, oA} 


Es zeigt sich, dass auf die numerische Berechnung des Integrals in Glei- 
chung (2.10) nicht verzichtet werden durfte, unterscheiden sich doch die 
Zahlenfaktoren des Verhaltnisses JT): 7 ganz erheblich. 


3. Das Experiment 


a) Prinzip. Die Unterscheidung der aus der Zweiquantenemission fol- 
genden Photonen von allen anderen ist durch zwei Merkmale méglich: 
Gleichzeitigkeit und Energieverteilung. Beide Kriterien wurden bei der 
vorliegenden Messung verwendet. Wegen des Untergrundes von kos- 
mischer Strahlung und zufalligen Koinzidenzen musste die Messung der 
Zweiquantenemission mit einer Kontrollmessung verglichen werden. Fiir 
diese wurde je ein y-Spektrum von gleicher Intensitaét und aus gleich- 
artigen Quellen auf jeden Detektor gegeben, so dass die gleiche Anzahl 
und die gleiche Energieverteilung von Untergrund-Koinzidenzen wie im 
Fall der eigentlichen Messung zu erwarten war. 

b) Quellen und geometrische Anordnung. Das Cs'*’ fiir die drei Quellen 
konnte vom A. E. R. E., Harwell bezogen werden. Nach der Art der 
Herstellung*) sollte die darin enthaltene Aktivitat von Cs1*4 nicht mehr 
als 1/5999 der Cs}8’-Aktivitat Vie: was sich im Verlauf der Messung 
auch bewahrheitete. 

Die geometrische Anordnung von Quellen und Detektoren ist aus der 
Figur 2 ersichtlich. Die beiden NaJ-Kristalle von 1°/,’’ Durchmesser und 
11/,’’ Lange waren in vertikaler Richtung durch 10 cm, in horizontaler 
Jurch 5 cm Blei abgeschirmt. Ein automatischer Praparatwechsler sorgte 
Jafiir, dass sich «Messung» und «Kontrollmessung» abwechsiungsweise 
‘olgten. Er plazierte die Quellen mit grosser Genauigkeit abwechslungs- 
weise an die in Figur 2 dargestellten Stellen. Wahrend eines Wechsels 
yurden die Zahler umgeschaltet und die Kamera transportierte ein Bild 


veiter. 


*) C5187 und Cs133 entstehen als Zerfallsprodukte bei Bestrahlung von Uran mit 
Yeutronen, Cs134 durch n-Einfang aus Cs!33, Der Gehalt an Cs!4 steigt demnach 


jradratisch mit der Bestrahlungsdauer. 


ee 
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Lage der Quellen: 


1 Messung 
IKontrotlmessung 


Wolfram 


—:—:— Achse der Kollimatorbohrung 
Fig. 2 
Anordnung der Quellen und Detektoren 


c) Elektronische Apparaturen. Die Auswahl der koinzidenten Ereignisse 
und die gleichzeitige Aufzeichnung der Impulsamplitude aus beiden De- 
tektoren erfolgte entsprechend dem Funktionsschema Figur 3. Es han- 
delt sich dabei um die iibliche «fast-slow »-Koinzidenztechnik. Die beiden 
Impulshéhen wurden photographisch registriert!*). Die Auslenkung des 
Leuchtflecks auf einer Kathodenstrahlréhre in zwei Dimensionen ist je- 
weils den beiden Impulsamplituden proportional. Bei Umschaltung auf 
die in Figur 3 gestrichelt eingezeichneten Verbindungen arbeitet die An- 
lage als Graukeil-Spektrograph. 

Weil bei diesem Experiment die erwartungsgemass seltenen Ereignisse 
der Zweiquantenemission aus sehr vielen anderen herausgesucht werden 
mussten, sollte die Messapparatur etwas héheren Anforderungen geniigen, 
als sonst vielleicht iiblich. Diese Anforderungen sind: 


Hohe Koinzidenzauflésung ohne Verluste. 


Sichere Diskriminierung der Stérimpulse (thermische Elektronenemission 
an der Photokathode und elektrische Stérungen). 


Keine Beeinflussung der Energiemessung durch vorausgegangene Detek- 
torimpulse. 
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Fig. 3 
Blockschema zur Messanordnung 


Grosse Stabilitat und Betriebssicherheit wegen der langen Dauer der 

Messung. 

1. Koinzidenzmessung. Der verwendete NaJ-Szintillator gibt eine re- 
lativ gute Energieauflésung, andererseits erschwert er aber wegen seiner 
langen Leuchtdauer eine Koinzidenzmessung mit hoher Zeitauflésung. 
Man kann erwarten, dass ein Lichtimpuls, der durch 100 keV Elektronen- 
energie im Szintillator erzeugt wird, an der Photokathode ca. 100 Elek- 
tronen auslést. Das ergibt bei einer Abklingdauer des Szintillators von 
r = 0,25 usec im Mittel 0,8 Elektronen wahrend der ersten 2 nsec, in 
denen das Signal fiir die Koinzidenz erzeugt werden sollte. Man konnte 
mnerhalb dieser Zeit ein solches Ereignis also nicht von einem thermisch 
“rzeugten Elektron unterscheiden. Fiir eine solche Unterscheidung muss 
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man also etwas linger warten, namlich solange, bis ein gewisser Schwel- 
lenwert iiberschritten ist, der mehr als einem Elektron entspricht. Damit 
nimmt man aber eine Verzégerung der kleinen Detektorimpulse gegen- 
itber den grossen in Kauf. Die Impulse von der Anode des Photo-Elek- 
tronenvervielfachers wurden deshalb zunachst auf einen «schnellen» 
Verstarker (siehe Fig. 3) gegeben, der mit einer gewissen Impulsumfor- 
mung dafiir sorgt, dass diese Verzogerungen nicht allzu gross werden. 


Pes eee es 


; } 4 
| fer ea eee er eee 


Fig. 4 
Berechnete Ubertragungseigenschaften des Kopplungsnetzwerks 
(Dampfung vernachlassigt) 


Dieser Verstarker ist eine leichte Modifikation einer schon beschriebenen 
Schaltung 20). Er verstarkt mit 4 Réhren 30fach, die Arbeitswiderstande 
im Kopplungsglied (siehe Fig. 4) haben 220 Ohm, die Selbstinduktionen 
0,07 uHy. Die in Figur 4 dargestellte berechnete Ubertragungsfunktion 
dieses Kopplungsgliedes, das sich zwischen einer Anode und dem Gitter 
der nachfolgenden Réhre befindet, konnte an einem Modell mit grésseren 
Werten fir L und C verifiziert werden. Im praktisch verwendeten Fall 
ist die Einheit des ZeitmaBstabes 2 2 VL-C= 4,5-10-*® sec, und kR=0,7 
der Nulldurchgang der Funktion ist dann bei t = 10-® sec. Die Pesce: 
eae Ubertragungseigenschaften ergeben eine impulsh6henunabhangige 
Verzégerung und einen steileren Anstieg der Signalflanke als von einem 
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rein Ohmschen Verstarker zu erwarten ware, wodurch die Zeitverzogerung 
der kleinen Impulse etwas herabgesetzt wird. Der Verstirker wird in 
praktisch jedem Fall iibersteuert, so dass an seinem Ausgang ein normali- 
sierter negativer Impuls resultiert; die Ubersteuerung hinterlasst keine 
merklichen Nachwirkungen. 


180 0,15 yH 


ee 2x0A73 1500p 


- 150V 
2x E£180F E91H 
Fig. 5 
Schema der Endstufen und Koinzidenzschaltung 


Die Schaltung der Endstufen und der Koinzidenzmischung ist in 
Figur 5 dargestellt. Das Netzwerk mit den Dioden in der Gitterleitung 
der Endstufen tragt weitgehend der zweiten, oben aufgestellten Forde- 
rung Rechnung. Der Stromimpuls an der Anode des Photo-Elektronen- 
vervielfachers besteht eigentlich aus einzelnen Stdssen, die je von einem 
an der Kathode ausgelésten Elektron erzeugt werden. Diese haben einen 
zeitlichen Verlauf in Form einer GauBschen Glockenkurve, die durch die 
Eigenschaften des Elektronenvervielfacher-Systems gegeben ist*). Die 
Haufigkeit dieser Stdsse folgt einem Exponentialgesetz (Abklingen des 
Szintillatorleuchtens). Es kénnte nun der Fall eintreten, dass zwei zeit- 
ich nahe zusammenfallende Detektorimpulse zwar zunachst keine 
(schnelle» Koinzidenz, sondern nur eine «langsame» auslo6sen. Unter den 
vahrend des Abklingens des Szintillatorleuchtens haufigen Ein-Elektro- 
1enstéssen kann aber mit relativ grosser Wahrscheinlichkeit eine zu- 
Allige «schnelle» Koinzidenz auftreten, so dass dieses Ereignis schliesslich 


*) Die Gauss-Verteilung hat eine Halbwertsbreite von 2 nsec fiir die 56AVP. 
die urspriinglich verwendeten RCA 6810 konnten nicht befriedigen. 
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registriert wiirde. Daraus kénnte eine hdhere effektive Frequenz der 
zufalligen Koinzidenzen resultieren, als der hohen Koinzidenzauflésung 
entspricht. Die Impulsverlangerung durch das genannte Netzwerk 
schneidet nun diese Ein-Elektronenstésse weitgehend ab, zudem ist die 
Verstarkung so eingestellt, dass auch deren Amplitude zum Auslésen des 
Koinzidenzsignals nicht ganz ausreicht. 

Die Koinzidenzmischung besorgt eine konventionelle Mehrgitterrdhre 
(E91H), deren Schirmgitterspannung aber so tief eingestellt ist (+ 5 V) 
dass sie mit — 1,8 V auf nur einem Steuergitter praktisch gesperrt ist. 
Es fliesst ca. 1 mA Anodenstrom wahrend der Zeit, in der beide Steuer- 
gitter gedffnet sind. Dadurch wird das Signal an der Anodenkapazitat 
der Mischréhre genau dieser Zeit proportional. Es wird noch 300fach 
verstarkt und zur Diskriminierung auf eine ScumiTT-Triggerstufe gegeben. 


Diese fiir das vorliegende Experiment entwickelte Koinzidenzschal- 
tung ist schon frither in einem anderen Zusammenhang beschrieben 
worden”), 

Das Ergebnis des Experiments hangt ganz wesentlich von den Eigen- 
schaften der Koinzidenzapparatur ab; diese ist deshalb zu Beginn der 
Messungen eingehend gepriift worden, sie wurde auch wahrend der Dauer 
der Messung periodisch kontrolliert. Ein bequemes Mittel dazu ist die 
Untersuchung des verstarkten Signals von der Anode der Mischréhre. 
Die direkte Messung der Anstiegszeit des «schnellen» Verstarkers ware 
mit erheblichen Schwierigkeiten verbunden, mit Hilfe des genannten 
Signals kann aber leicht verifiziert werden, dass sie kleiner als 1 nsec ist: 
die Anstiegszeit der durch kurzgeschlossene Kabel erzeugten Rechteck- 
impulse muss kleiner sein als die Dauer der Rechtecke, solange das Koin- 
zidenzsignal dieser Dauer proportional ist. Eine angenaherte Proportio- 
nalitat konnte, bei optimaler Einstellung der Kapazitaten C in den 
Kopplungsgliedern (siehe Fig. 4), bis auf 2 nsec herunter nachgewiesen 
werden. Wurden dagegen die Impulse am Eingang der beiden «schnellen» 
Verstarker um eine bekannte Zeit At gegeneinander verschoben, so konnte 
die Kurve A der Figur 6 gemessen werden. Durch Einstellen der Diskri- 
minatorschwelle auf einer bestimmten Héhe dieser dreiecksahnlichen 
Kurve kann die Koinzidenzbreite festgesetzt werden. Es zeigte sich, dass 


diese Schaltung ohne weiteres eine Koinzidenzauflésung von < 1 nsec 
gestattet. 


Die von 2 koinzidenten y-Quanten ausgelésten Detektorimpulse haben 
entsprechend ihrer Grésse und den Eigenschaften des Elektronenverviel- 
facher-Systems eine gewisse zeitliche Streuung. Diese kann wieder unter- 
sucht werden, indem man die einen Detektorimpulse gegeniiber den an- 
dern um eine Zeit At verzégert und die Koinzidenzrate misst. Figur 6B 
zeigt das Resultat fiir das integrale Spektrum von Co®-Koinzidenzen, 


os 
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Figur 6C die gleiche Grésse nur fiir die in die Photospitzen fallenden Im- 
pulse. Aus Figur 6C ist ersichtlich, dass fiir solche Detektorimpulse, die 
in einen schmalen Amplitudenbereich fallen, eine effektive Koinzidenz- 
auflésung von 2 nsec ohne wesentliche Verluste erzielt werden kann. Bei 
Zulassung von Impulsen stark variabler Grésse muss diese Zeit allerdings 
auf den Wert von ca. 5 nsec (siehe Fig. 6B) vergroéssert werden. 
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F ig. 6 
Verhalten der Koinzidenzanlage bei zeitlicher Verschiebung 
der Detektorimpulse bzw. Normalimpulse 


2. Energiemessung. Es wird die simultane Aufzeichnung der in beiden 
Jetektoren gemessenen y-Energie bendtigt, aber nur dann, wenn die 
eiden y-Quanten in Koinzidenz sind. Die Feststellung der Koinzidenz 
eansprucht eine gewisse Zeit. Deshalb passieren zunachst alle Impulse 
en Linearverstarker und lésen von einem gewissen Schwellenwert an die 
.ufladung der Impulsverlangerungsstufe (siehe Fig. 3) aus. Damit unter 
ilen Umstanden die Energie richtig gemessen wird, miissen deshalb so- 
‘ohl der Linearverstarker als auch die Impulsverlangerungs-Stufe gegen- 
ber Uberlagerungen gesichert sein. 
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Der Linearverstarker ergibt ausser der notwendigen Verstarkung eine 
Umformung und Begrenzung, welche Uberlagerungen weitgehend aus- 
schliessen. Die Impulse aus dem Detektor haben je einen exponentiellen 
Anstieg und Abfall mit Zeitkonstanten von 0,25 bzw. 10 psec. Am Aus- 
gang des Linearverstarkers sind sie auf ein positives, gefolgt von einem 
negativen Rechteck umgeformt und erreichen nach 2,6 sec wieder exakt 
die Nullage. Die Vorteile dieser Impulsform sind schon 6fters beschrieben 
worden), sie bestehen hauptsichlich darin, dass der Messimpuls wah- 
rend einer kurzen Zeit annahernd konstant bleibt und keine nieder- 
frequente Komponente enthalt. Im hier verwendeten Verstarker sorgt 
eine spezielle Kompensationsschaltung dafiir, dass die Impulse ein ebenes 
Dach besitzen (Korrektur des 10 wsec-Abfalls am Eingang). Ausserdem 
wird im Falle einer Ubersteuerung die Ausgangsamplitude scharf auf ca. 
100 V begrenzt; merkliche Nachwirkungen bleiben auch dann keine 
zuriick. Die Abweichungen von der integralen Linearitat sind fiir Aus- 
gangsimpulse zwischen 0 und 95°, der maximalen Amplitude stets kleiner 
als 0,25%%. Auch bei héchsten Stosszahlen (bis 2.10° sect) treten keine 
anderen unerwiinschten Effekte als die statistisch zu erwartenden Uber- 
lagerungen auf.*) 

3. Impulsverlingerung. Schaltungen zur Verlangerung von Messimpul- 
sen treten in irgend einer Form in jedem Impulsspektrometer auf. 
MAEDER?®) hat die an einen solchen Apparat gestellten Anforderungen 
ausfiihrlich untersucht und eine Schaltung fiir eine Ladestufe mit Katho- 
denfolger vorgeschlagen. Dieses Prinzip wurde hier verwendet. Die 
Schaltung konnte noch wesentlich vereinfacht und fiir kiirzere Auf- und 
Entladungszeiten ausgelegt werden (Fig. 7). 

Dank der symmetrischen Impulsform am Eingang ist keine Aufladung 
des Kondensators C, zu befiirchten, solange die linke Halfte der Réhre T, 
keinen Gitterstrom zieht. Um dies zu verhiiten, wird im Falle des Spei- 
cherns durch einen Impuls am linken Gitter von T, der Ruhestrom von 
T, abgestellt. Die nachfolgende Schaltung ist durchgehend gleichstrom- 
gekoppelt. 

Die Speicherkapazitat C, kann nur aufgeladen werden, wenn der 
Steuerimpuls @ die Kathode der rechten Halfte von T, freigibt. Dieser 
Steuerimpuls der Dauer t, steht zum Messimpuls in festem zeitlichem 
Verhaltnis. Wahrend t, entscheiden die beiden Koinzidenzmischungen 
iiber die Verwertung des Impulses, ist der Entscheid positiv, so lést die 
Riickflanke von @ den Steuerimpuls @ aus, und die an C 2 liegende MeB- 
spannung wird bis zum Ende von 7, gespeichert. Wahrend t, sind all- 


*) Siehe auch: W. Beuscu und R. MULLER, «Ein iiberlastbarer Verstarker fiir 


hohe Impulsfrequenzen». Erscheint in Helv. Phys. Acta (Frihjahrstagung 1960 
der SPG). ' 
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fallige Aufladebefehle @ unterdriickt. Das Netzwerk mit der Diode am 
linken Gitter von T; bewirkt ein rascheres Entladen von C, beim Aus- 
bleiben des Haltebefehls @. Der Ausgang geht direkt auf die eine Ab- 
lenkplatte der Kathodenstrahlréhre und iiber eine Umkehrstufe sym- 
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Schema zur Impulsverlangerungsschaltung 


netrisch auf die andere Ablenkplatte. Es ist keine wesentliche Entladung 
ron C, wahrend 100 psec festzustellen. Anfanglich bereitete allerdings 
ler Gitterstrom (bei negativer Gittervorspannung) in der rechten Halfte 
ron T gewisse Schwierigkeiten, handelt es sich doch um Stréme von 
ler Grdssenordnung 0,1 wA. 

4. Speicherung der Information. Synchron mit dem Haltesignal @ 
vird die Kathodenstrahlréhre (5 ABP 1) hellgesteuert. Der Leuchtfleck 
vird durch die verlangerten Messimpulse in horizontaler und vertikaler 
kichtung ausgesteuert und festgehalten. Der Verschluss einer automati- 
chen Kamera ist wahrend der Dauer einer Messung standig offen, so dass 
er Film jede Koinzidenz dauerhaft festhalt. Es geht keinerlei Informa- 
ion iiber Koinzidenzen verloren. Sollten durch irgendwelche Stérungen 
nerwiinschte Nebeneffekte auftreten, so werden auch diese registriert und 
énnen so untersucht und beseitigt werden. Trotz zahlreicher Stérquellen 
n Phys. Institut der ETH konnten nie irgendwelche «falschen» Signale 
sstgestellt werden. 

Eine einzelne Aufnahme dauerte jeweils 3 Stunden. Die Kamera wurde 
on der weiter oben beschriebenen Automatik gesteuert. Nach 24 Stun- 
en Dauerbetrieb wurden jeweils zur Kontrolle des EnergiemaBstabes die 
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von den beiden Detektoren gelieferten Einzelspektren aufgenommen. 
Dazu wurde der Koinzidenzspektrograph durch einfache Umschaltungen 
(siehe Fig. 3) als Graukeilspektrograph verwendet. Figur 8 zeigt ein Bei- 
spiel der so erhaltenen Bilder. 


0 ——_ ee —— 


ener 


0) 661keV M 
Fig. 8 
Koinzidenzspektrum und Energieeichung 
Dauer der Koinzidenzmessung 3 Stunden, Belichtungsdauer fiir einen Punkt 
0,1 msec. Bei den Koinzidenzen auf den Geraden M ist der Verstarker iibersteuert. 


Die Einzelspektren sind mit der gleichen Belichtungsdauer pro Ablenkung aufge- 
nommen; sie enthalten nur 5000 Impulse. 


4. Auswertung und Korrekturen 


a) Auswertemethode. Die Auswertung der ca. 1000 Aufnahmen von der 
Art der Figur 8 musste visuell vorgenommen werden. Dazu wurden die 
Filmnegative auf eine Mattscheibe projiziert. Die von je einer Koinzidenz 
erzeugten Punkte wurden nach ihrer Lage im Koordinatensystem in hori- 
zontaler und vertikaler Richtung in 8 Kanale aufgeteilt, die einem Ener- 
gieintervall von 90 bzw. 180 keV entsprachen. Die Grenzen dieser Kanile 
wurden derart zwischen die auftretenden y-Linien angelegt, dass zwischen 
den zufalligen Koinzidenzen aus dem Cs!8?7-Einquantenzerfall und den 
wahren Koinzidenzen aus eventuell in der Quelle vorhandenem Cs14 mdog- 
lichst gut unterschieden werden konnte (siehe Fig. 13). Das Raster wurde 
jeweils nach den Photospitzen in den beiden Einzelspektren angepasst. 
Da sich auf dem Film «Messung» und « Kontrollmessung» abwechslungs- 


weise folgten, sollten sich apparative Schwankungen im Mittel heraus- 
heben. 
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| Die Resultate dieser Auswertung wurden nach folgenden Gesichts- 

| punkten analysiert: 

| Statistik der Schwankungen zur Kontrolle der Apparatur. 

} Zahl und Verteilung der zufalligen Koinzidenzen zur experimentellen- 
Bestimmung der effektiven Koinzidenzauflésung. 

Differenz zwischen «Messung» und «Kontrollmessung» zur Bestimmung 
der Korrekturen (Cs!54-Koinzidenzen und eventuell andere). 
Fiir die Auszahlung der fiir die Zweiquantenemission in Frage kom- 

menden Ereignisse, die ja die Energiebeziehung (2.7), d. h. 


Ey, + Ey, = E, = 661 keV (4.1) 


} erfiillen, wurde das Raster von Figur 9 verwendet, da in der groben Ein- 


Fig. 9 


Raster zur Auszahlung der Zweiquanten-Koinzidenzen 
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b) Zufédllige Koinzidenzen. Die Verteilung der zufalligen Koinzidenzen 
wurde anhand der mit einem 64-Kanal-Impulsanalysator gemessenen 
Spektren aus den beiden Detektoren berechnet. Fiir die experimentelle 
/ Bestimmung wurde der Nulleffekt der Koinzidenzen wahrend 276 Stun- 
i den gemessen und die Differenz zwischen «Kontrollmessung» und Null- 
‘leffekt gebildet. Die so erhaltene experimentelle Verteilung stimmte mit 
der berechneten innerhalb des statistischen Fehlers iiberein, wenn fiir 
| die Frequenz der zufalligen Koinzidenzen 


| 
| 


——————— 


Nay, = 140/100 h 
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eingesetzt wird. Mit diesem Wert, und mit Hilfe der in den beiden Detek- 
toren gezahlten Impulsfrequenzen von 1, = 264 sec! und ”, = 250 sec 
berechnet sich die effektive Koinzidenzdauer 27: 


2 Bag e558 Ws eee (4.2) 
Ny° Nz 

Die Ubereinstimmung des hier berechneten Wertes von 27 mit dem aus 
Fig. 6B abzulesenden gibt Gewahr fiir ein richtiges Funktionieren der 
Koinzidenzmessung. Die Anzahl der zufalligen Koinzidenzen muss fiir 
die Korrektur der Zweiquanten-Messwerte nicht herangezogen werden, 
da sie ja durch die Differenzbildung mit der « Kontrollmessung» heraus- 
fallt. 

c) Koinzidenzen aus Verunreinigungen der Quelle. Als hauptsachliche 
Verunreinigung der Quelle ist eine Beimischung von Cs zu erwarten. 
Dieses hatte dann bei der Herstellung der Quelle in grésserer Menge ent- 
stehen kénnen, wenn das bestrahlte natiirliche Uran eine relativ kleine 
Menge von Cs}*3 enthalten hatte. 

Zur Bestimmung der Cs!*4-Aktivitat wurden die Koinzidenzen gesucht, 
die einer 797-605-keV-Kaskade zugeschrieben werden kénnen. Von allen 
y-Quanten, die von Cs!84 emittiert werden, gehéren ca. 90% dieser Kas- 
kade an. Die Trennung dieser Koinzidenzen von den zufalligen und den 
durch Zweiquantenemission erzeugten ist gliicklicherweise deshalb még- 
lich, weil eine gréssere Energie dabei beteiligt ist. Ihre Verteilung wurde 
aus den gemessenen Einzelspektren berechnet. Sie ist in Figur 10 darge- 
stellt, desgleichen in Klammern die experimentell bestimmte Verteilung. 
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Fig. 10 
Koinzidenzspektrum des Cs134 
Die eingetragenen Zahlen sind die berechneten prozentualen Anteile pro Feld. 


Die eingeklammerten Zahlen sind experimentelle Werte. Die Pfeile geben die Lage 
der beiden intensivsten Gamma-Linien 
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Weil dabei aber nicht genau die gleiche geometrische Anordnung er- 
reicht werden konnte, werden die berechneten Werte als zuverlassiger 
angesehen. 

Die Differenz zwischen «Messung» und «Kontrollmessung» in geeigne- 
ten Gebieten der zweidimensionalen Verteilung kann nun mit den Werten 
der Figur 10 verglichen werden. Der statistische Fehler dieser Differenzen 
ist ziemlich gross (siehe Fig. 13). Ein gewogener Mittelwert gibt fiir die 
totale Zahl der Cs184-Koinzidenzen 


yg, = (50 + 20)/100 h (4.3) 


Aus dieser Zahl und der Verteilung der Koinzidenzen berechnet man fiir 
ein Feld von 90 x 90 keV in der Umgebung der Geraden (4.1), auf der 
die Koinzidenzen aus einem Zweiquantenzerfall liegen, im Mittel eine 
Anzahl 


n3, = (0,52 + 0,205)/100 h (4.4) 


d) Abschatzung der Bremsstrahlungseffekte. Bei den ersten Versuchen 
befand sich die Quelle in einem 0,7 mm starken Glasréhrchen. Dabei 
konnte in einem Gebiet Ey, + Ey, < 100 keV ein deutlicher Effekt fest- 
gestellt werden, der nur durch eine zweimalige Emission von Brems- 
quanten durch ein f-Teilchen aus der Quelle erklart werden konnte. Bei 
der spater verwendeten diinneren Quelle (ca. 0,5 mm CsCl auf 0,05 mm 
Ni-Folie) verminderte sich dieser Effekt erwartungsgemass. Es zeigte 
sich immerhin die Notwendigkeit, die Haufigkeit solcher Prozesse abzu- 
schatzen. 

Es sei ®(y, e)dy der Wirkungsquerschnitt fiir den Prozess, dass ein 
Elektron der Energie ¢ ein Quant im Energiebereich y ... y + dy emittiert. 
Die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass ein Elektron der Anfangsenergie ¢& 9 
langs seines Weges ein Photon im gleichen Energiebereich aussendet, ist 


dann 
ete 


dW y, &) = dy N of e) dx = dy N ¥/ (ye) o> de (4.5) 


worin N, die Anzahl Atome/cm? und dx/de der reziproke spezifische 
Energieverlust sind. Fiir die Emission von zwei Photonen muss entspre- 
chend der Figur 11 zweimal integriert werden. 


BW (y1 2&0) = 41 dy. No die Pyy,et+ yr ie ae P(y.,e') de’ de (4.6). 
a aal 

Die Lésung dieser mehrfachen Integrale mit numerischen Methoden ware 

sehr umstandlich. Es wurden deshalb die Gréssen ®(y, e)??) und dx/de4) 

durch einfache analytische Funktionen approximiert : 
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? (4.7) 
% 20,22 4, 
dé cm: mc 
darin bedeuten 
Z rs 
@ = 21 aa 


wenn y und ¢ in mc? gemessen sind und 7, der klassische Elektronenradius 
ist. 


c 


ELEKTRONEN- ENERGIE 


———> WEG DES ELEKTRONS 


Fig. 11 
Zurv Berechnung der Bremsstrahlungseffekte 


Wenn (4.7) in (4.6) eingesetzt wird, so tritt bei der zweiten Integration 
ein Term der Form 


" In x : : 
; — dx =D, Dy: Dilogarithmus 


der nicht in geschlossener Form berechnet werden kann. Fiir ¢ > yg gilt 
die Naherung 


ese Ry pe (1 os >) 
—— - 

mit der das doppelte Integral dann schliesslich ausgerechnet werden kann. 

Diese Naherungen kénnen unter gewissen Umstanden einen merklichen 


Fehler einfiihren, die Abschatzung liefert aber in jedem Fall einen zu 
grossen Wert. 
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Das Integral (4.6) ergibt ausgerechnet 


aw &)) — dy, dy, N°>@? ax\? (Yyt+y2)? [1 £ Eo 
(71 Ya 0) = dys dy, Ng B (“| eae maar 25s + 
: : 2 Ge (4% \? (+7)? é 
In —°—]| = dy, dy, N?®? Veer Yay ae 
Ez men ”1dy2No® (Zz) Vi V2 ae) crs 


Weil sich die Integration iiber den ganzen Bereich von ¢ erstreckte, ist 
also fiir die Rechnung angenommen, dass das Elektron in der Quelle voll- 
standig gebremst wird. 

Vom gréssten Interesse ist die Verteilung der zweifachen Bremsquan- 
ten in der Umgebung der Geraden (4.1). Man kann deshalb y, + yy = y 
setzen und iiber y, integrieren. 

2 Ho ( ax \2 Fo 
AW (v1 &) = dy -N\®* (=) F ied “y [in ee 
Das Integral divergiert logarithmisch (@ (y, é9) divergiert wie 1/y). Weil 
die weichen Bremsquanten nicht interessieren, kann man die Grenzen, in 
Ubereinstimmung mit der Auswertung (siehe Fig. 9) so festsetzen, dass 
Bremsquanten einer Energie y,, < 60 keV nicht beriicksichtigt sind. 
Man erhalt dann das in Figur 12 dargestellte Resultat. Der Parameter y 


T T T iris 
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= 
fa 4 
= 
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——+ __ Elektronenenergie Eo [Mev] 


Fig. 12 
Wahrscheinlichkeit fiir die Emission von 2 Bremsquanten 
Fin Elektron, das anfanglich die Energie &) besitzt, soll langs seines Weges nach- 
einander zwei Quanten der Energie y, bzw. 7, emittieren. Kurvenparameter ist 
dieSumme y=y,+ V2. Die Energie eines Bremsquants soll je ja grésser als 60 keV sein. 
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ist die Summe der Energien der beiden Bremsquanten; es wurden gerade 
die Grenzen und die Mittellinie des zur Auswertung verwendeten Strei- 
fens (Fig. 9) fiir y eingesetzt. 

Es kann nun iiber ein Gebiet G der Energieverteilung mit den Grenzen 


60 keV <y, <y — 60 keV 
661-45 keV = y = 661+ 45 keV 


numerisch integriert werden. Die so erhaltene Wahrscheinlichkeit pro 
Elektron der Energie ¢) wird noch mit der relativen Haufigkeit der Ener- 
gie s, multipliziert, die durch das f-Spektrum (AJ = 2, «yes», dP 
1,18 MeV) gegeben ist. Eine weitere numerische Integration liefert 
schliesslich die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass ein Elektron aus dem ge- 
nannten §-Zerfall zwei Bremsquanten emittiert, die in das fir die Zwei- 
quantenemission interessante Energiegebiet G fallen: 


W(G) = 1,7 x 10-8 (4.9) 


Nun zerfallt aber Cs!87 nur zu ca. 8% direkt in den Grundzustand, was 
zu einem §-Spektrum mit einer Endpunktsenergie von 1,18 MeV Anlass 
gibt!) *5), Die Wahrscheinlichkeit, dass bei einem Zerfall von Cs" zwei 
Bremsquanten auftreten, die nach ihrer Energie mit einem Zweiquanten- 
Zerfall verwechselt werden kénnten, ist also kleiner als 2 x 1077, so dass 
diese Korrektur hier vernachlassigt werden kann. In einem anderen Fall, 
wo die §-Teilchen héhere und die y-Quanten niedrigere Energie hatten, 
kOnnte dieser Effekt die Messung der Zweiquanten-Emission allerdings 
st6ren. 

Weitere Koinzidenzen kénnten vom Prozess der inneren Bremsstrah- 
lung, gefolgt von einer gewéhnlichen Bremsquantenemission des aus- 
tretenden Elektrons, erzeugt werden. Die Bremsquantenemission am f- 
zertallenden Kern hat aber eine ahnliche Wahrscheinlichkeit und Energie- 
verteilung wie die Bremsquantenemission lings des Weges des Elek- 
trons**). Diese Korrektur fallt deshalb in die gleiche Gréssenordnung 
wie die oben berechnete und wird ebenfalls vernachlassigt. 

Die Konversionselektronen geben keinen Beitrag, ebenso die haufigeren 
5-Zerfalle mit einer maximalen Energie von 520 keV. 

e) Compton-Streuung. Die Streuung eines y-Quants durch Compton- 
Effekt von einem Szintillationskristall in den anderen kénnte zu Koinzi- 
denzen Anlass geben, die zudem noch die Energiebeziehung (4.1) er- 
fillten, also als Ereignisse der Zweiquanten-Emission gezahlt wiirden. 
Die Form der Abschirmung und der Winkel zwischen den beiden Detek- 
toren wurden deshalb so gewahlt, dass der genannte Prozess mit Sicher- 
heit ausgeschlossen ist. Es ist ndmlich im ungiinstigsten Fall die Trans- 
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missionswahrscheinlichkeit durch die Abschirmung fiir ein Compton- 
gestreutes Quant: 
W = eh = 10-17 


(L = 3 cm in Wolfram, uy(200 keV) = 12 cm-}) 


Dieser Effekt erfordert also keine Korrektur. 

f) Beatrdge ener Kaskade. Wenn der metastabile Zustand des Ba!’ iiber 
eine Kaskade zerfallen kénnte, so wiirden die beiden y-Quanten natiirlich 
auch die Energiebeziehung (4.1) erfiillen; sie waren aber monoenergetisch. 
Eine solche Kaskade wurde bisher noch nie festgestellt, obwohl Facc!*) 
ein Niveau bei 281 keV gefunden hat. Diese Tatsache kann dadurch er- 
klart werden, dass dieses Niveau einen Spin J = 1/2 besitzt. Ist seine 
"| Paritat positiv, so ist der y-Ubergang vom Typ £5, ist sie negativ, so ist 
+ er vom Typ M5. Das Einteilchenmodell liefert dafiir die folgenden Uber- 
_ gangswahrscheinlichkeiten: 


d (ESS 1052 sec? 
AM Stab 3" 10-9 see? 


‘} Vergleicht man diese Werte mit der Wahrscheinlichkeit des direkten M4- 
_ Ubergangs in den Grundzustand: 


T(E5) : T(M4) = 2-10-8 
T(M5): T(M4) = 3-10-77 


| Es ist aber zu erwarten, dass die 2 = 5-Ubergange gegeniiber dem Ein- 
teilchenmodell-Wert noch verlangsamt sind. 

Ware noch ein weiteres Niveau mit 3/2 < J < 11/2 vorhanden, so 
ware eine Kaskade iiber dieses Niveau wahrscheinlicher als der direkte 
Ubergang und hatte sich damit deutlich bemerkbar machen miissen. 


5. Resultate 


| a) Totales Koinzidenzspektrum. Die Auszahlung aller Konzidenzen mit 

dem Raster der Figur 13 liefert das totale Konzidenzspektrum. Dieses 
setzt sich zusammen aus dem Nulleffekt, den zufalligen Koinzidenzen der 
i) 661-keV-Quanten des Cs!87, den y-Kaskaden aus radioaktiven Verunrei- 
nigungen der Quelle, der doppelten Bremsquantenemission, eventuellen 
weiteren Stérprozessen und schliesslich aus den Ereignissen der Zwei- 
quantenemission. Der Nulleffekt wird fast ausschliesslich von koinzi- 
denten Partikeln oder Quanten der kosmischen Strahlung erzeugt. Diese 
ergeben vorwiegend sehr grosse Detektorimpulse, die den Verstarker 
tibersteuern und deshalb ganz am Rand der Verteilung erscheinen (siehe 


| Fig. 8). 
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Aus der Differenz zwischen «Kontrollmessung» und Nulleffekt wurde 
die Zahl der zufalligen Koinzidenzen bestimmt. Die Differenz zwischen 
«Messung» und «Kontrollmessung» liefert die experimentelle Bestimmung 
der Korrekturen. In Figur 13 sind diese Differenzen, bezogen auf 100 
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Fig, 13 
Totales Koinzidenzspektrum 


Die eingetragenen Werte sind die Differenzen zwischen «Messung» und «Kontroll- 
messung» pro 100h Messdauer mit dem statistischen Fehler. 


66/ 


Stunden eingetragen. Es handelt sich um die Werte aus Messungen, die 
je 1404 Stunden dauerten. 

Ein Vergleich dieser Werte mit der Verteilung der Figur 10 lieferte die 
Zahl der Cs1*4-Koinzidenzen (GI. 4.3). Eine weitere Analyse zeigt einen 
Uberschuss im Gebiet niedriger Energien, der durch zweifache Emission 
von weichen Bremsquanten erklart werden kann. Der geringe Uberschuss 
im Gebiet der Photospitze des Cs!87-Spektrums kénnte dadurch ent- 
standen sein, dass im Fall « Kontrollmessung » mehr durch Compton-Effekt 
gestreute Quanten auf den Kristall fallen als im andern Fall. Die «Kon- 
trollmessung» hatte dann einen kleineren Photoanteil. 


Innerhalb des statistischen Fehlers sind keine weiteren, merklichen 
Stoéreffekte zu finden. 


b) Spektrum der Zweiquantenemission. Die Verteilung der Koinzidenzen 
im Energiegebiet 


661 — 45 keV < Ey, + Ey, < 661 + 45 keV 
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das fiir die Zweiquantenemission in Frage kommt, ist im folgenden Histo- 
gramm Figur 14 dargestellt. 


—— Messung 


---- Kontrollmessung 


—————> Anzahl Koinzidenzen 


——~ Energie: Ex, = 661 keV-Ex, 
Fig. 14 
Kxoinzidenzen pro Intervall AE = 90 keV in 1404 h 


Aus der Zahl n(?) der ausgewahlten Koinzidenzen berechnet sich die 
Zahl N(?) von Zweiquantenzerfallen in der Quelle: 


14a42 if (5.1) 


(2) — (2) = 
a ti 2 Q, Q, (l-e7mL) (1—e7ML) (De 1s 


und aus der Zahl n von registrierten einfachen Zerfallen die Zahl N“) 
von einfachen Zerfallen in der Quelle 


ae 1 a 
NO) = no (5.2) 
Darin bedeuten 
Q der Raumwinkel von der Quelle auf einen Detektor; 
1—e vL Absorptionswahrscheinlichkeit in einem Detektor; 
p* der effektive Photoanteil 1m Szintillationspektrum. 


Absorptionswahrscheinlichkeit und effektiver Photoanteil £* wurden der 
Arbeit von MAEDER et al.?”) entnommen. Experimentell bestimmt wurde 


p* (661 keV) = 37%/, 


Aus den Gleichungen (5.1) und (5.2) kann nun, nach Beriicksichtigung 
aller Korrekturen, das experimentelle Spektrum der Zweiquanten- 
emission, bezogen auf die gesamte Zahl der Zerfalle, bestimmt werden. 
Das Resultat ist in der Figur 15 dargestellt. Die eingezeichneten Fehler- 
grenzen sind die Summe aus dem wahrscheinlichen statistischen Fehler 
nnd dem Fehler in der Bestimmung der Cs!¥4-Koinzidenzen. 
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420 510 600 661 keV 


———— Energie: Ey, = 661 keV- Ey, 


Fig. 15 
Experimentelles Spektrum der Zweiquantenemission 


Ordinate: Anzahl Zweiquantenzerfalle pro Intervall AE = 90 keV, bezogen auf die 
Zahl der einfachen Zerfalle 


Das integrierte Verhaltnis ergibt: 


N(2 
na 


= (6,4 + 3,1) -10- 


wobei der Fehler wie oben berechnet wurde. 
Die Halbwertszeit fiir Zerfall durch Zweiquanten-Ubergang berechnet 


sich aus derjenigen des einfachen Zerfalls unter Beriicksichtigung der 
Konversion 


2) _ (320 + 150) d 


6. Schluss 
Es wurde experimentell festgestellt, dass die Zweiquantenzerfalle aus- 
serst selten sind. Mit Beriicksichtigung der Fehlergrenzen kann mit Si- 


cherheit festhalten, dass die Zahl der Zweiquanten-Ubergange verglichen 
mit der Zahl der einfachen M4-Ubergiinge 


N®: NY < 10-5 ist. 


Wie selten dieser Effekt ist, wird dadurch veranschaulicht, dass aus ins- 
gesamt 2,5 Milliarden y-Zerfallen 116 Ereignisse eine solche Zeit- und 


Energiebeziehung zeigten, dass sie dem Zweiquanten-Zerfall zugeschrie- 
ben werden miissen. 
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Die gemessene Zahl der Zweiquantentibergange ist doppelt so gross wie 
der statistische Fehler und um eine Gréssenordnung kleiner als die theo- 
retische Abschatzung. Das sind zwei Argumente dafiir, dass hier die 
Zweiquantenemission wirklich nachgewiesen ist. 

Eine Kaskade iiber das unterhalb des isomeren Zustands liegende Ni- 
veau des Ba!’ hatte sich in der Messung durch zwei Maxima im Spektrum 
(Fig. 16) bei 281 und 380 keV bemerkbar machen miissen. Von solchen 
Maxima ist keine Andeutung vorhanden. Diese Tatsache und die Klein- 
heit der theoretischen Ubergangswahrscheinlichkeit berechtigen zu der 
Annahme, dass diese Kaskade nur einen unwesentlichen Fehler im Resul- 
tat erzeugt. : 

Wenn das Spektrum der Zweiquantenemission mit einiger Genauigkeit 
gemessen wére, so koénnten daraus die Multipolkombinationen bestimmt 
werden, die am Ubergang zweiter Ordnung beteiligt sind. Dies wiirde 
eine Aussage iiber Spin und Paritat der héher liegenden Niveaux des Ba}37 
liefern. Leider ist dies bei den statistischen Fehlern des gemessenen Spek- 
trums nicht médglich. Die Verteilung erscheint ziemlich flach, was nach 


), den zu erwartenden Spektren (Fig. 1) sehr wohl méglich ist. 


Eine Beurteilung der Zuverlassigkeit der theoretischen Abschatzungen 
4 ist sehr schwierig, weil die Eigenschaften der héher liegenden Niveaux 
_ unbekannt sind. Die empirischen Faktoren Kk (Tab. 2) sind nur bis auf 
eine Grdssenordnung, einige nur bis auf zwei Grdssenordnungen genau?). 
Weiter sind die Matrixelemente fiir Ubergang in den Zwischenzustand 
mit unbekannten Phasenfaktoren behaftet, die das Resultat der Summa- 
tion iiber alle h6heren Niveaux weitgehend unsicher erscheinen lassen. 
Es ist immerhin bemerkeiuswert, dass eine Summe der Form 
| >< | Mt (1) | z> <z | Mt (2) | f (@, — @,) |? 

die sich iiber alle Zwischenzustande mit wachsendem w, erstreckt, offen- 
bar sehr rasch konvergiert. Sie ist jedenfalls kleiner als der entsprechende 
Wert des Einteilchenmodells mit vollstandiger Uberlappung der Kern- 
Wellenfunktionen <7|, < z| und | f > fiir nur einen Zwischenzustand. 
Eine Diskussion der theoretischen Aspekte dieser Tatsache wiirde aller- 
dings den Rahmen dieser Arbeit iiberschreiten. 

Eine gewisse Verbesserung des Experiments ware noch méglich. Man 
konnte den Nulleffekt der Koinzidenzen z. B. durch eine Antikoinzidenz- 
Abschirmung herabsetzen und den Raumwinkel von der Quelle auf den 
Detektor etwas vergrissern. Es diirfte dann allerdings immer noch keine 
Streuung von y-Quanten von einem Szintillator in den anderen auftreten. 
Wenn als Untergrund nur die zufalligen Koinzidenzen in Frage kommen, 
so ist der relative statistische Fehler bei je 1000 Stunden «Messung» und 
«Kontrollmessung» in einem der zu Auszaéhlung verwendeten Felder 

ING NE) Zl OF 
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wenn fiir den Raumwinkel Q/4 = 5% und fir die Einzelstosszahlen 
Ny = Ny, = 500 sec~* angenommen wird. Dies ware bei ideal reiner Quelle 
und vollstandiger Unterdriickung des Nulleffektes die ausserste Grenze 
des Nachweises, die mit den heutigen Mitteln erreicht werden kann. 

Abschliessend méchte ich Herrn Prof. Dr. P. SCHERRER fiir seine For- 
derung dieser Arbeit und sein stetes Interesse an ihrem Gelingen meinen 
herzlichsten Dank aussprechen. Zu grossem Dank verpflichtet bin ich 
auch Herrn K. ALDER fiir seine wertvollen Hinweise betreffend die Theo- 
rie; RICHARD MULLER danke ich fiir seine Diskussionsbeitrage beim Ent- 
werfen der elektronischen Schaltungen. 
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y-y-Korrelationsmessungen an Sm, Gd und “Gd: 
Spinzuordnung, Mischungsverhaltnis und g-Faktor 
von P. Debrunner und W. Kiindig 


Physikalisches Institut der ETH, Ziirich 
15. II. 1960 


Summary. Angular correlation methods were used to establish the spin sequence 
and the multipole mixing ratio of several y-ray cascades in the decay of 12Eu, 


) 12mEu and 4Eu, and to measure the nuclear g-factor of 52Sm. 


For liquid sources, only the 123 keV level of 4Gd showed attenuation. It was found 
| that each level in the decay of ?Eu to %?Sm corresponds to a level of the same 
spin and parity in the decay of ®4Eu to !4Gd. In Gd! an additional 2- level of 
1721 keV exists, which decays by £1 radiation to the 2+, K = 2 and the 2+, K = 0 
levels. The measurements of the 1290 keV—344 keV and 1100 keV—344 keV cascades 


} in Gd are consistent with a tentative spin assignment of 2 or 3 to the (1634 + 25) 


| keV level and of 4 to the 1444 keV level. 

| The g-factor of the first rotational state of ©?Sm was measured using liquid 
+» and polycrystalline sources. Assuming the internal field of the paramagnetic electron 
| shell to be proportional to 7~1, the experimentally observed values gere = 0,38 + 
0,06 at 300°K and gere = 0,180 + 0,065 at 1200°K yield a g-factor gy = 0,115 
+ 0,075. 


I, Einleitung 


Die systematische Untersuchung der Energieniveaux der gg-Kerne 
im Gebiet der seltenen Erden hat gezeigt, dass sowohl bei deformier- 
ten als auch bei spharischen Kernen praktisch alle beobachteten Ni- 
-veaux bis zu Energien oberhalb 1 MeV als kollektive Rotations- und 
Vibrationszustande aufgefasst werden kénnen. 
| Die bisher betrachteten Modelle reichen jedoch in ihrer einfachen Form 
nicht aus, um das gesamte Tatsachenmaterial zu erklaren. Insbesondere 
ergeben sich Schwierigkeiten beim Versuch, die héheren Niveaux als 
Vibrationszustande zu interpretieren. Haufig weichen auch die relativen 
y-Ubergangswahrscheinlichkeiten von den theoretischen Werten ab. 
| Diese Unstimmigkeiten hangen damit zusammen, dass die héheren Zu- 
| stande Beimischungen von Einteilchenzustanden oder anderen Konfigu- 
rationen enthalten. Es hat sich ferner gezeigt, dass die g-Faktoren der 
Rotationsniveaux im allgemeinen erheblich kleiner sind, als man nach 
der Abschatzung g, = Z/A, die fiir einen homogen geladenen Kern gilt, 
erwarten wiirde. Aus dieser Diskrepanz ergeben sich Aussagen iiber die 
+) Kernstruktur von ahnlicher Tragweite wie aus der Tatsache, dass die 
+) Tragheitsmomente der deformierten Kerne stets kleiner sind als die Trag- 
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heitsmomente starrer Koérper. Ein systematisches Studium derartiger 
Abweichungen von den modellmassigen Voraussagen liefert niitzliche 
Hinweise fiir die Weiterentwicklung der Theorie. 

Unter diesem Gesichtspunkt sind die vorliegenden Untersuchungen an 
den gg-Kernen 482Gd, %2Sm und 1°4Gd durchgefiihrt worden. Sie sollten 
Aufschluss geben 


a) iiber die Natur der héheren Niveaux, deren Interpretation noch un- 
sicher ist; 

b) iiber die Mischungsverhaltnisse der kollektiven Vibrationstibergange, 
die theoretisch rein elektrischen Charakter haben sollten, praktisch 
aber auch magnetische Beimischungen enthalten, und 

c) tiber die g-Faktoren von Rotationsniveaux. 


Die gg-Kerne Gd, Sm und 454Gd entstehen durch 6-Zerfall bzw. 
durch K-Einfang aus den Europiumisotopen 1*Eu(13y), ?™Eu (9,2 h) 
und 4Eu(16y) (siehe Zerfallsschema Fig. 1, ref.+~1’)). Fiir die Wahl 
gerade dieser Isotope sprechen verschiedene Griinde: Erstens bestehen 
moglicherweise Beziehungen zwischen den Vibrationsniveaux des spha- 
rischen Kernes Gd und denjenigen der deformierten Kerne 1°2Sm und 
154Gd. Zweitens erwartet man bei diesen Kernen besonders starke Ab- 
weichungen von den Voraussagen des kollektiven Modells, da sie an der 
Grenze des Stabilitatsbereiches der spharischen Kerne (N < 88) und der 
deformierten Kerne (N > 90) liegen. (Die sprunghafte Zunahme der De- 
formation zwischen N = 88 und N = 90 ist von MoTTELSON und NIts- 
SOHN}®) theoretisch begriitndet worden.) Drittens enthalt das Zerfalls- 
schema dieser Kerne neben mehreren kollektiven Zustanden einige héhere 
Niveaux, deren Interpretation noch abzuklaren ist. Viertens gestattet es 
die relativ grosse Lebensdauer von 2 nsec des ersten Rotationsniveaus 
des ?Sm, den g-Faktor dieses Zustandes zu messen. (Das gleiche gilt fiir 
das entsprechende Niveau des 4Gd, doch ist hier die Bestimmung des 
g-Faktors bedeutend schwieriger, da der Einfluss der paramagnetischen 
Stérung nicht genau bekannt ist.) 

Wir beschraénken uns im folgenden darauf, die experimentellen Me- 
thoden und Ergebnisse darzustellen ; die Interpretation bleibt der Weiter- 
entwicklung der Theorie vorbehalten. 

Unsere Messungen beruhen auf der Methode der y-y-Richtungskorre- 
lation. Diese gestattet es bekanntlich, die Spinzuordnung und das Mi- 
schungsverhiltnis sukzessiver Ubergange zu bestimmen. Ferner lasst sich 
in giinstigen Fallen der g-Faktor angeregter Zustande messen. Da eine 
Richtungskorrelationsmessung jedoch tiber den Strahlungscharakter eines 
Uberganges nichts aussagt, ist es im allgemeinen nur auf Grund der Kon- 


versionskoeffizienten méglich, zwischen elektrischen und magnetischen 
Multipolen zu unterscheiden. 
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Eine wesentliche Voraussetzung fiir die Interpretation der gemessenen 
Winkelverteilung TW (0) = 1+ 4,GP,(cos@) + AyGgP4(cos@) ist die 
Kenntnis der Schwiachungskoeffizienten G. und G,. Unsere Messungen 
zeigen, dass in wasseriger Lésung nur das 1,7-nsec-Niveau des 1°4Gd eine 
merkliche Stérung aufweist. Diese rithrt her von der Kopplung des Kern- 
momentes mit dem magnetischen Moment des Gd*+-Ions (Stationadre 
Hyperfeinwechselwirkung). Im Sm ist keine Storung vorhanden, da 
das magnetische Moment des Sm3+-Ions seine Richtung so rasch andert, 
dass der Kern nicht zu folgen vermag (Spinrelaxationszeit t; < 10~sec). 

Bei der Bestimmung des g-Faktors g,, aus der Verschiebung der Winkel- 
verteilung in einem Magnetfeld H,,, ist zu beriicksichtigen, dass das effek- 
tive Magnetfeld am Ort des Kernes sich zusammensetzt aus dem ausseren 
Feld H,,, und aus dem innern Feld H,,,, das von der paramagnetischen 
Elektronenhiille erzeugt wird. Da nach GOLDRING und SCHARENBERG") 
das innere Feld der Suszeptibilitat z) proportional ist, erhalt man als 
Messresultat einen scheinbaren g-Faktor g.¢¢= gy(1 + Hint/Hext) = 
gy(1 + const + 9). Wir konnten am Beispiel des ?Sm zeigen, dass sich 
das innere Feld und damit der wahre g-Faktor experimentell bestimmen 
lasst, wenn man Gebrauch macht von der Temperaturabhangigkeit der 
Suszeptibilitaét y, dh. wenn man g,;;, bei verschiedenen Temperaturen 
misst. Die Messungen an einer Oxydquelle von 1°?Eu ergaben, dass das in- 
nere Feld stark temperaturabhangig ist, dass es aber nicht der makro- 
skopisch gemessenen Suszeptibilitat des Sm+-Ions im Grundzustand 
proportional ist. Wir fiihren dies darauf zuriick, dass ein K-Einfang der 
y-y-Kaskade vorangeht, der die Elektronenhiille in einem angeregten 
Zustand zuriicklasst. 


II. Spektren 


Alle Messungen an Eu und Eu, die auf y-Spektroskopie beruhen, 
werden durch den Umstand erschwert, dass keine isotopenreinen Eu- 
Praparate erhaltlich sind (vgl. jedoch 8)). Wir fanden, dass im ™4Eu 
(+ }*Eu)-Praparat, das aus einem Gemisch von 95% *®Eaund 5°96 Sg 
durch Bestrahlung im Reaktor hergestellt wurde, (33 -- 5°) der Zerfille 
vom “Eu herrithren, wahrend im !Eu(+ 1Eu)-Praparat, hergestellt 
aus einem Gemisch von 91,996 S!Eu und 8,1% &8Eu, die Beimischung 
von Eul* (< 1,6%) vernachlassigbar klein ist. 

Da sich mit Szintillationsdetektoren die einzelnen Linien des Spek- 
trums nur unvollsténdig trennen lassen, und da insbesondere die &4Eu 
(+1°*Eu)-Praparate einen betrachtlichen Anteil an 2Eu enthalten, miis- 
sen die gemessenen Winkelverteilungen im allgemeinen korrigiert werden 
fiir den Beitrag unerwiinschter Kaskaden. Wir haben deshalb mit der 
gleichen Apparatur, die fiir die Richtungskorrelationsmessungen  ver- 
wendet wurde, die Koinzidenzspektren aller untersuchten y-Uberginge 
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aufgenommen und haben sie in die einzelnen Komponenten zerlegt. Auf 
Grund dieser Zerlegung und der fiir verschiedene Energieeinstellungen 
gemessenen Winkelverteilungen ist es méglich, die wahre Winkelvertei- 
lung einer Kaskade zu berechnen. 


A. Apparatur, Eichung und Auswertung 


Fir die Messungen stand eine Koinzidenzapparatur alterer Bauart zur 
Verfiigung, bestehend aus zwei Szintillationsdetektoren, Linearverstar- 
kern, Einkanalanalysatoren und aus der Koinzidenzstufe von 2 t= 
0,3 usec Auflésungszeit. Die Energieauflésung betrug ~ 11% bei 511 KeV. 
Zur Verkiirzung der Messzeit wurden im einen Kanal drei Analysatoren 
mit je einer Koinzidenzstufe parallel geschaltet. Die Impulshéhe wurde 
| in diesem Kanal durch eine Spektrumstabilisierung nach DE WAARD?*) 
}) konstant gehalten. Die Energieeinstellung des andern Kanals konnte auto- 
 matisch in 50, 100 oder 200 Schritten variiert werden. Fiir jeden Mess- 
i) punkt wurden die Koinzidenz- und Einzelstosszahlen entweder auf me- 


4} chanischen Zahlwerken registriert, oder sie wurden direkt mit einem 


| IBM-Output-Writer aus dekadischen Speichern herausgeschrieben. Die 
| zufalligen Koinzidenzen mussten wegen der relativ grossen Auflésungs- 
zeit stets beriicksichtigt werden. 

} Die y-Quanten niedriger Energie wurden mit einem 1” « 1” NaJ(TI)- 
‘| Kristall registriert, diejenigen mit Energien oberhalb 400 KeV mit einem 
eri.” >< 14/,” Kristall. 

Die Quelle befand sich zwischen den beiden Kristallen in einem Ab- 
*) stand von 13 mm vom grossen und 8 mm vom kleinen. Zur Verminderung 
der Riickstreuung wurden 2-4 mmdicke Pb-Absorber zwischen der Quelle 
_-und dem grossen Kristall montiert. Die Zerlegung der Koinzidenzspektren 
in die einzelnen Komponenten erfolgte auf Grund der Eichspektren Co® 
(1332 KeV und1172 KeV), Na” (1276 KeV und 511 KeV), Mn* (842 KeV) 
und Cr®1(323 KeV), die in der gleichen Anordnung gemessen wurden. 


B. Die Spektren des °* Eu 


Die Figuren 2-5 zeigen die Einzelstoss- und Koinzidenzspektren des 
152Eu. Die Koinzidenzen mit dem Comptonuntergrund im festen Kanal 
sind in allen Koinzidenzspektren mit enthalten. 

In Tabelle 1 sind die auf Grund der Eichmessungen bestimmten Ener- 
gien und relativen Intensitaten der héheren y-Ubergange zusammen mit 
den Literaturwerten angegeben. 

1. Einzelstisse: Bei 1265 KeV scheint eine zusammengesetzte Linie mit 


der relativen Intensitat (22 + 5) vorhanden zu sein, deren Zuordnung 
wnsicher ist. Die Doppellinie bei 1100 KeV wurde zerlegt unter der An- 
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3 4l oe 
0 100 200 300 400 E(KeV) 500 1000 E(KeV) 1500 
Fig. 2 Fig. 3 
Spektrum des Eu, niedere Energien Spektrum des Eu, hohe Energien 


nahme, dass die eine Komponente mit der im 122-KeV-Koinzidenz- 
spektrum auftretenden Linie identisch ist. Zwischen 700 KeV und 500 KeV 
miissen weitere Linien mit einer Gesamtintensitat von (15) angenommen 
werden. 

2. Koinzidenzen mit 122 KeV: Wie im Einzelspektrum tritt auch hier 
bei 1260 KeV eine schwache Linie mit der relativen Intensitat (14) auf. 
Ferner miissen zwischen 700 KeV und 500 KeV weitere Linien mit einer 
Gesamtintensitat von (14) angenommen werden. 

3. Koinzidenzen mit 344 KeV: Die bei (1290 + 25) KeV gefundene 
Linie ist unseresWissens noch nie beobachtet worden, wahrend die 1100- 
KeV-Linie auchvon Cork e¢ al.*) festgestellt wurde. Die in Figur 5 bei 670 


KeV (5,2 + 1,3)und 560 KeV (6,2 + 1,9) gezeichneten Linien sind nicht 
gesichert. 


C. Die Spektren des 4Ey 


Die Figuren 6 und 7 zeigen das Einzelstoss- und Koinzidenzspektrum 
des #4Eu(+ 1?Eu)-Praparates mit und ohne Beimischung von ?Eu 
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Eu'®* Koinz. mit 344 KeV 
Eu’? Koinz. mit 122 Kev 


4mm Pb 


1000 E(KeV) 1500 500 | 1000 E (Kev) 
Fig. 4 Fig. 5 
122 KeV-Koinzidenzspektrum des *?Eu 344 KeV-Koinzidenzspektrum des §2Eu 
Tabelle 1 
Energien (in KeV) und relative Intensitaten der wichtigsten y-Ubergange im 52Sm 
und Gd 
DzHE- 
LEPOV NATHAN Eigene Messungen*) 
und 

und ‘| 

— HULtT- 
BR avsKy BERG ee 122-KeV- 245-KeV- 344-KeV- 
6) ao) inzelstoese Koinzidenzen Koinzidenzen | Koinzidenzen 
9(244(118) | 344(126) 338 (116-4 24) 
| 411 (10) 415 (12+3) 
44 (23) | 444 (22)| 435 (29+10) 445 (23+ 7) 446 (8+2) 
1779 (61) | 780 (66) 790 (58+15) ; 780 (58)**) 
‘64 (11) | 869 (11) 886 (19+ 8) 867 (19)**) 
P68 (61) | 965 (72) 980 (75+17) 980 (65 +14) 995 (3,4+0,9) 
86 (50) [1087 (57) | 1087 (68-415) 
1100 (7+1,6) 
113 (63) |1113 (62) | (1125) (6214) | 1125 (62+14) 
205 (7) 1180 (5,4+1,3) 

1290 (6+1,4) 

1(100) |1409(100) | (1410) (100) (1410) (100)**) 

|} *) Die y-Energien sind auf + 2% genau bestimmt. **) Normierung 
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Eu'S* |¥o" xl4" 6 NaJ 
2mm Pb 


Eu®* Kcinz. mit 123 KeV 


500 1000 : 1500 E(KeV) 1000. E(KeV) 1500 


Fig. 6 Fig. 7 
Spektrum des }*4Eu, hohe Energien. Obere 123 KeV-Koinzidenzspek- 
Kurve: Gemisch ©4Eu+ 12Eu trum des 4Eu. Obere Kur- 


ve: Gemisch ©4Eu+4 Eu 


Tabelle 2 


Energien (in KeV) und relative Intensitaten der wichtigsten y-Ubergange im ®4Gd 


i 
DZHELEPOV JULIANO Eigene Messungen*) 
und und 
ZHUKOVSKY STEPHENS 123-Kev- 
) 4) aise SSS Koinzidenzen 
586 (24 + 20)/ 593 (9,5) S908 (G0 Fey) 
720 (62 + 7)! 725 (50) 
759 (28-414)| 759<(8,3) 730° (84 + 24) | 745 (44 + 14) | 
Mer (WSs se My tis) Gil) 880 (48 + 13)| 893 (47 + 14) : 
997 (83-4 7) 998 (33) 975 (23 + 8) : 
1005 = 7) 1007 (41) 1005 (58 + 19); 1015 (58 + 19) 
1273 (100) 1277 (100) | 1270 (100) 1280 (100)**) 
MSO (4) |) ISD (GIS LE 2) 


*) Die y-Energien sind auf - 2% genau bestimmt. **) Nomierung. 
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(obere bzw. untere Kurve). Von den gemessenen Spektren des Gemisches 
wurde das entsprechende Spektrum des 4?Eu in der Weise subtrahiert, 
dass die 1409-KeV-Linie des 152Sm verschwindet. Die Stosszahlen der 
1276-KeV- und 1409-KeV-Photospitzen verhalten sich im Einzelspek- 
trum wie 100: 26, im Koinzidenzspektrum wie 100:30. In Tabelle 2 sind 
die gefundenen Energien und relativen Intensitaétenzusammen mit den 
Literaturwerten aufgefiihrt. 


III. Richtungskorrelation 


A. Quellenherstellung, Messmethode, Korrekturen 


Das im Reaktor bestrahlte polykristalline Eu,0, wurde entweder 
direkt in dieser Form verwendet (polykristalline Quellen), oder es 
wurde in HCl bzw. HNOs geldst (fliissige Quellen). Je etwa 100 uC 
der aktiven Substanz wurden in Glas- oder Quarzréhrchen von 1 mm 
Weite und 1/10 mm Wandstarke eingeschmolzen. Die Absorption der 
122 KeV-Quanten in der Quelle ist vernachlissigbar. 


Fiir die Untersuchung des ¥#™Eu wurde eine Nitratlésung des natiir- 
lichen Isotopengemisches *>53Eu in Quarzréhrchen der genannten Di- 
mensionen eingeschmolzen, und die fertigen R6hrchen wurden hierauf im 
Reaktor von Wiirenlingen bestrahlt. Eine st6rende Aktivitat von Ver- 
unreinigungen im Quarz oder in der Lésung wurde nie festgestellt. 

Die Messungen wurden mit der unter II. A beschriebenen Apparatur 
gemacht. Die Abstande der Kristalle von der Quelle betrugen 43 mm 
beim grossen (11/,” x 11/,”) und 33 mm beim kleinen (1” < 1”) Kristall. 
Die Quelle wurde auf einem kleinen Kreuztisch so lange zentriert, bis die 
Stosszahlen des beweglichen Kanals fiir alle Positionen auf + 1%% tiber- 
einstimmten. Nach jedem Messintervall von 5 min wurde die Winkel- 
einstellung automatisch gedndert im Zyklus 90°, 135°, 180°, 180°, 225°, 
Phas 

Die Stosszahlen gleicher Winkel wurden aufsummiert. Durch Division 
der Koinzidenzen durch beide Einzelstosszahlen wurde die Koinzidenz- 
rate gebildet. Unter Beriicksichtigung der zufalligen Koinzidenzen wur- 
den daraus die Koeffizienten A, und A, sowie ihre statistischen Fehler 
o(A,), o(A,) berechnet (siehe z. B. *")). Bei lingeren Messreihen wurde die 
Konsistenz der Resultate mit Hilfe des y?-Tests gepriift. 

Die Raumwinkelkorrekturen wurden fiir beide Kristalle im Energie- 
bereich 50 KeV bis 1500 KeV fiir verschiedene Abstande berechnet. Die 
gefundenen Werte wurden nach der Methode von Lawson und FRAUEN- 
FELDER”) gepriift. 

Fir die Auswertung wurden folgende Werte verwendet: 


404 P. Debrunner und W. Kiindig HePyAs 


1"-Kristall E (KeV) 245 344 
Abstand 33 mm 0. 0,926 0,930 
On 0,770 0,783 


13/,"-Kristall | E (KeV) 1100 780 
Abstand 43mm]  Q, 0,916 | 0,916 
0, 0,739 | 0,736 


B. Experimentelle Ergebnisse 

dee On 

a) Die 1389 KeV-122 KeV-Kaskade. Abgesehen von der Kaskade 
1409 KeV-122 KeV des langlebigen Isomers enthalt diese Kaskade keine 
stérenden Beimischungen. Da sich die Messzeit jeweils nur tiber etwa 
4 Halbwertszeiten nach der Bestrahlung erstreckte, war die relative 
Intensitat der 1409-KeV-Linie vernachlassigbar gegentiber der 1389-KeV- 
Linie. 

Der Mittelwert aus drei Messreihen ergab 


Aa == 022122 A= 0.04 ere 


b) Die 842 KeV-122 KeV-Kaskade. Da die Intensitat der 842-KeV- 
Linie rund 20mal grésser ist als diejenige der 1389-KeV-Linie, ist der 
Comptonuntergrund der letzteren vernachlassigbar, abgesehen davon, 
dass beide Winkelverteilungen praktisch gleich sind. 

Der Mittelwert aus drei Messreihen ergab 


A,=—0,245+21 A,=0,003 + 14 


2. 2h u(13 y) und 4Eu(76 y) 

Die Resultate unserer Messungen und die Unterlagen fiir die Berech- 
nung der korrigierten Winkelverteilungen sind in den Tabellen 3 und 4 
zusammengefasst. In Kolonne 4 sind die bei der gewahlten Einstellung 
der Kanale 1 und 2 (Kolonne 2) gemessenen Werte A, und A, mit ihren 
statistischen Fehlern angegeben, in Kolonne 5 die prozentualen Anteile 
der verschiedenen Kaskaden, die bei dieser Einstellung gemessen werden. 
Letztere sind den Koinzidenzspektren Figur 4, 5, 7 entnommen; die 
Fehlergrenzen entsprechen denjenigen der Tabellen 1 und 2. In Kolonne 7 
sind die auf Grund der Zusammensetzung des ersten Kanals (Kolonne 5) 
aus den experimentellen Winkelverteilungen berechneten reinen Winkel- 
verteilungen angegeben. Die Fehlergrenzen in Kolonne 7 umfassen nebst 
den statistischen und apparativen Fehlern die von der Unsicherheit der 
Zusammensetzung (Kolonne 5) herriihrenden Fehler. 

Um einen Anhaltspunkt zu haben, ob die Zerlegung der gemessenen 
Winkelverteilungen in die einzelnen Komponenten verntinftige Resultate 
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liefert, haben wir versucht, die Kaskaden 1409 KeV-122 KeV und 
1113 KeV—122 KeV des 1Sm auch in der ¥4Eu(+ 182Fu)-Quelle zu 
messen. Die Resultate (siehe Tab. 3, Messungen Nr. 1, 2, 6-8 und Tab. 4, 
Messungen Nr. 2, 6) stimmen innerhalb der Fehlergrenze iiberein. 

Die Kaskaden 245 KeV—122 KeV im 152Sm und 248 KeV-123 KeV im 
154Gd wurden nach einer von OFER!4) beschriebenen Methode gemessen. 


C. Strung der Winkelverteilung 


Mit einer Stérung der Winkelverteilung ist vor allem im ersten 2+- 
Rotationszustand des 152Sm bzw. des 4°4Gd zu rechnen, dessen Lebens- 
dauer ty © 2nsec") betragt. Dank dieser relativ grossen Lebensdauer 
ist anderseits der g-Faktor dieses Zustandes messbar. Alle tibrigen 
Niveaux, auch das 344-KeV-Niveau des 452Gd mit Ty & 0,1 nsec?), sind 
bedeutend kurzlebiger, und die Stérung ist entsprechend kleiner. 

Samtliche Messungen, mit Ausnahme der Bestimmung der Schwa- 
chungskoeffizienten polykristalliner Quellen (Tab. 3, Nr. 3-5, Tab. 4, 
Nr. 4, 5), wurden an fliissigen Quellen gemacht, weil in diesen erfahrungs- 
gemass bei einer Lebensdauer von t, & 1 nsec die Stérung durch Qua- 
drupolwechselwirkung vernachlassigbar klein ist. Aus dem Vergleich 
mit den beim 1*!Ta *4) in einer FluBsdurelésung gefundenen Schwa- 
chungskoeffizienten G, geht hervor,dass die elektrische St6rung auch im 
152Sm und im 1°4Gd trotz der grossen Quadrupolmomente vernachlassig- 
bar sein wird: 


tT a:Oo.= 6,8 -10-* cm2_t,, (O/,' ial 5, Sensee, Go. 1-H ins Hobs) 44) 
oun On — 0,7 2 10724 cm? ty (2*) = 2,0 nsec 
14Gd Q, = 6,3 - 10-* cm? 1, (2+) = 1,7 nsec. 


Dies wird bestatigt durch die.Beobachtung Orers!*), dass der Schwa- 
chungskoeffizient G, des 2-nsec-Niveaus im 1Sm in einer wasserigen 
Lésung (7 = 0,01 poise) gleich gross ist wie in einem Glycerin-Wasser- 
gemisch (7 = 5 poise), d. h. dass G, = 1. 

Anderseits ist aber auch in einer fliissigen Quelle eine merkliche Stérung 
durch die paramagnetische Elektronenhiille méglich, da sowohl im Sm*+ 
(Grundzustand °H,).) als auch im Gd*+ (Grundzustand 8S7/2) eine Hyper- 
feinwechselwirkung A (I: J) vorhanden ist. 

Nach ALDER”) gilt fiir eine statische, isotrope Hyperfeinwechsel- 
wirkung, wie sie in freien Atomen vorhanden ist: 


W(e) = De A, G, P, (cos @) (1) 


Pee ONDA ee 
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1 2 3 4 
Messung | Energiecinstellung (KeV) Absorber Gemessene R. K. 
Nr. mm Pb = SBR ee eal 
Kanal 1 Kanal 2 + o(A,) | A, + o(A,) 

1 >1350 W2Z 0 0,199 +5) 0,004 +11 
2 >1350 122 0 0,206 +3] 0,010+4 7 
3 =1350 ZZ 0 0,142 +4] 0,010+ 7 
4 > 1350 WA 0 07132 =2 S|" (07025 =e 9 
5 >1350 122 0 0,112 +5] 0,008 +11 
6 1030-1205 ZZ, 0 —0,060 + 5 |—0,001 +10 
di 1030-1205 122 2 —0,058 + 6 |—0,013 + 9 
8 1030-1205 W22 at —0,033 +4] 0,012 +11 
9 910-1030 WA, 0 0,035 +5] 0,159 +13 
10 910-1030 122 2 0,040 +3] 0,151 +10 
11 910-1030 122 4 0,054 + 0,130 +14 
Ike 210-280 122 0 0,0668+15 | 0,020 + 

13 210-280 122 S 0,014 +3] 0,034 + 

14 1245 344 2 0,168 +15 | 0,010 +30 
15 1035-1215 344 2 —0,194 +11 | 0,046 +24 
16 700-850 344 2 —0,079 + 3] 0,008 + 7 ; 


Messung Nr. 1: En(NO3)3 in HNO3+ H,0O; Nr. 2, 6-16: EuCl, in HCl+ HO; Nr. 3: Eu,Og; in G 
stall, Kanal 2 mit konischer Pb-Abschirmung 


Tabell 
| 
1 2 3 4 5 | 
ee Einstellung (KeV) Ahsather Gemessene R. K. Zusammen- 
Ney | “Kanal | [Kanata |” | ayueecas | A, + o(A,) |1580KeV| 1409 Ke\ 
1 > 1540 123 2 0,137 +7 | 0,000+14 | 9142 94 
2 | 1390-1535 123 2 0,182 +7 | 0,000+12 | 7,042,2| 81,048 
3 | 1205-1380 123 2 0,155 + 2 | 0,002 4 4 LT£¢ 
4 | 1205-1380 123 2 0,087 + 6 |—0,002 +17 TIL 
5 | 1205-1380 123 2 0,105 +5 | 0,016 +10 TI 
6 | 1075-1205 123 2 |-0,004 + 5 |—~0,015 +10 17,744 
7 | 950-1075 123 2 0,010+ 3 | 0,056 + 6 7,244 
8) 1) s55— O50 123 2 0,044 + 3 | 0,056-+4 5 8,349 
OF 210=.280 123 0 0,0417 +17 | 0,0304+ 5 | 248 Kev: 43,5. 
10 | 210— 280 123 9 0016+ 4 | 0,033 411 |248Kev: 0 
11 | 935-1070 720 0 0,173 +7 | 0,021 +15 | 997 KeV: 68,2 +18 


Messungen Nr. 4 und 5: EugOs in Quarzréhrchen, 300°K bzw. 1200°K. Ubrige Messungen: EuCl 
gen: 
a ee 


} 
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——. 


bY 
‘Mtzung in % 
W113 KeV | 965 KeV 
i \ 
i) 
i) 
ii 5,2 +1,0 
5,1 + 1,0 
8,5 + 10,9 | 5,1 + 1,0 
We3 + 43,2 1482+ 9,7 
4,34+ 3,2 |47,4+9,5 
34+ 3,2 |46,54 9,3 
Ke i 
a | 
) Kel 
(i . —— 
100 KeV 
| 3 -- 17,4 foes ed Sas 
q 780 KeV 
+] 7,9 2s i) 86 


ofr, 300°K; Nr. 4,5: Eu,O3 in Quarzrohr, 300°K bzw. 1200°K; Nr. 12, 13: Beide Kanale mit 1” 


6 
Kaskade 
(KeV) 


1409-122 


1409-122 


1409-122 
1113-122 
1113-122 
1113-122 
13 =1122 
965-122 
965-122 
965-122 
965-122 


245-122 


1290-344 
1100-344 


780-344 


-Richtungskorrelationsmessungen am 12Eu(13y) 


rf 


Korrigierte R. K. 


Ante AAs 


0,204+4 14 


0,138+12 


OHIZ S12 

— 0,268 

— 0,270 

— 0,221 

— 0,250-+60 
0,034 
0,043 
0,070 
0,049 +30 


0,111+14 


0,168 +25 


— 0,288 +45 


—0,074-410 


iv-Richtungskorrelationsmessungen am 4Eu 


setzung in % icade 
(KeV) 

“t76 KeV] 1113 KeV] 1005 KeV| 965 KeV | 874 KeV A,Gy + 4A,G,|A,G,+AA,Gy 
| 1598-123] 0,130 + 15] 0,000 +20 
ik 11,9 1409-122} 0,192 + 21] 0,000 +22 
i) 84,5 1+0,3 1276-123] 0,168 + 13] 0,002 +12 
ih 84,5 fb O3 1276-123} 0,093 + 15/—0,003 +26 
I 84,5 1-03 1276-123] 0,116 + 15] 0,019 +20 
{8 23,0 (|27,3 + 6,1|14,3 + 4,8] 0,9 1113-122| — 0,148 + 48 |— 0,067 +69 
il 27,4 | 2,540,6) 434+14|13,042,9 5,041,4 | 1005-123)—0,121 + 69 |—0,005 +40 
fae27,5 18742 | 83428) 3,84 oa Bo Sed iss |. Seis, 10027 2-3 || 028 435 

248-123] 0,075 + 13] 0,026 +26 
(W4 KeV: 31,8 + 9,0 724-997| 0,296 + 22] 0,035 +36 
' 4 KeV: 93,3 + 26,1 724-874| — 0,083 + 15|/—0,007 +20 


A AA, 


0,009 + 12 


0,015+12 


0,008 + 16 
— 0,040 
— 0,064 
— 0,013 
— 0,043 -+ 

0,338 

0,327 

0,288 

0,312+-80 


0,007 +15 


0,010+35 


0,058 +47 


0,003 +15 
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8 


Bemerkungen, 


Mittel aus (1) und (2) 
Mittel aus (3) und (4) 
2) = 20 x7(A4) = 3 


Mittel aus (6), (7), (8) 


xia 


Mittel aus (9), (10 


-Kri- 


7 
Korrigierte R. K. 


iH + H,O. Messungen Nr.9 und 10:Beide Kanale mit 1 "_XKristall, Kanal2 mit konischer Pb-Abschirmung 
! 
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x 2 F+1) (2F’+1)|W(LJRF | F’D) |? F (F41)-F’ (F’+1) 
G.-C atv Orne EN oe ao 


, 1+ (wr Ft)? : < 
a : (2a, b) 
Dabei bedeutet fw, die Energieaufspaltung. In der Spektroskopie wird 
die Aufspaltung iiblicherweise durch die Hyperfeinstrukturkonstante A 
in cm-! angegeben, w, = 2c: A. Die Konstanten A sind fiir die meisten 
seltenen Erden gemessen worden (Paramagnetische Resonanz), 2. Be 


Osi 1h ae 7H Sm3+ Aji = 0,005 cm-} 
&N = 0,55 8H. I, A ii 0,020 cms 


7Gd =I = 3/2 Gds+ A = 0,0005 em 
v= 90,23 8Sre 


WTh T= 3/2 Tb8+ A = 0,209 cm 
gv = 1,0 "Fe 


SND We Dy*+ A= 0/038;ems> 
gy = 0,15 Ue bepaiy 


In Lésungen und in Kristallen ist die Hyperfeinwechselwirkung im 
allgemeinen nicht stationar, da der Hiillenspin J infolge der Kopplung 
mit dem Kristallfeld und mit benachbarten Spins seine Richtung andern 
kann. Die Geschwindigkeit, mit der der Spin seine Richtung andert, wird 
durch die Spinrelaxationszeit t, charakterisiert. Unter der Bedingung, 
dass w, tT, < 1, gilt nach ABRAGAM und PouNnD*) 


1 2 2 , 
rae » Ay = Tog T(T+1) J(J+1) 1 — (22 + 1) W LRT |II)}. 
(3a, b) 


Die Spinrelaxationszeit tT, lasst sich experimentell aus der Breite der 
paramagnetischen Resonanzlinien bestimmen, doch sind fiir die seltenen 
Erden wenig zuverlassige Werte bekannt. Man weiss, dass t, mit ab- 
nehmender Temperatur rasch grésser wird, dass aber in einigen Salzen 
der seltenen Erden t, so klein ist, dass selbst bei 20°K keine para- 
magnetische Resonanz beobachtet werden kann, d. h. dass 


1 


ew Om cem 
) (a) 


BAKER und BLEANEY?*!) geben fiir Tb?+ bei 20°K einen Wert von 
Tee Sl Opee sev an: 

In wasserigen Lésungen ist nach ALTSCHULER und VaLIEV®) die Spin- 
relaxationszeit proportional zu 6? exp(d/2 kT), wobei 6 den Abstand 
zwischen den Starkniveaux bedeutet, in die der Grundzustand des para- 
magnetischen Ions im elektrischen Feld der oktaedrisch angeordneten 
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Wasserdipole aufspaltet. Aus den fiir die Eisengruppe angegebenen Wer- 
ten 6 x 1000 cm, Tt; = 1 nsec lasst sich fiir die seltenen Erden mit 
6 = 100 cm~ die Gréssenordnung von t; abschatzen, t, x 4-10-38 sec. 

Eine Ausnahme bildet das Gd*+, in dessen Salzen sich die paramagne- 
tische Resonanz schon bei Zimmertemperatur beobachten lasst. Dies 
kommt davon her, dass der Grundzustand des Gd?+-Ions, 8S 7/2, den Bahn- 
drehimpuls 0 hat. Die Kristallfeldaufspaltung ist von der Gréssenordnung 
0,05 cm, und die Relaxationszeit betragt in wdsseriger Losung nach 
der Abschatzung?) rt, ~ 10 nsec. 

Einen experimenteilen Wert fiir die Gréssenordnung von T. liefern die 
Messungen OFERS*), der im 88 KeV-2+-Niveau des Dy erstmals eine 
Stérung durch die magnetische Hyperfeinwechselwirkung nachgewiesen 
hat. OFER fand in wdsseriger Lésung folgende Schwachungskoeffizienten: 


G, = 0,42+0,15 G, = 0,42 + 0,04. 


Unter der Annahme, dass die Stérung im 1Dy durch die Ausdriicke 
(3a, b) dargestellt werden kann, findet man aus G,= 0,42 und A= 
0,04¢em™, w, 2 7,55 - 10° sec=4, eine Relaxationszeit t, < 2,2 - 10-“sec. 
Der Schwachungskoeffizient G, = 0,42 + 0,15 ist mit dieser Interpreta- 
tion nicht vertraglich, da aus G, = 0,42 + 0,04 folgt G, = 0,71 + 0,04, 
doch sind dieFehlergrenzen wahrscheinlich zu knapp bemessen. 

Auf Grund dieser Uberlegungen erwartet man, dass 

1. im Gd trotz der kleinen Hyperfeinaufspaltung (w, ~ 8-107 sec} 

fiir g, = 0,2) eine Stérung vorhanden ist, dat, 2 Ty; 
~ 2, im #©2Sm die Stérung vernachlassigbar klein ist, da t, von der glei- 
chen Gréssenordnung ist wie im Dy, t, » 2-10- sec (der Bahn- 
drehimpuls, der fiir die Kopplung mit dem Gitter massgebend ist, ist 
in beiden fonen der gleiche, L =5), und da die Hyperfeinaufspaltung 
im 152Sm kleiner ist als im Dy. Man erhalt nach (3) mit g, = 0,2, 
ae=-0,0073 cm *, t= 2, 10-4 sec; Gy = 0,999, Gy = 0,996. 

Die Experimente bestatigen diese Erwartungen vollauf. GOLDRING und 
SCHARENBERG!") haben bei Coulombanregung in fliissigen Targets fol- 
gende Schwdchungskoeffizienten gemessen: 


125m G, = 1,00 + 0,035 ty = 2,02 nsec 
DsSm Ge == 1, lee 0; (ty = 3,80 nsec) 
WIG 1G == U5” se OVE: Gye— iy /3 tsec 
MCG! (Gea WS se Wr: (Gra 2 nsec) | 


Diese, Resultate lassen sich nicht ohne weiteres auf unsere Messungen 
anwenden, da in unserem Fall ein K-Einfang bzw. ein /-Zerfall der y-y- 
Kaskade vorangeht. Wir haben deshalb auf Grund plausibler Annahmen 
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iiber Spins und Multipolaritaten zweier Kaskaden die Schwachungs- 
koeffizienten aus unseren eigenen Messungen ermittelt: 


1. Die Kaskaden 245 KeV-122 KeV im 152Sm und 248 KeV-123 KeV 
im 154Gd sind reine 4+ ———~ (22) Spr eee (22) 0+ Kaskaden mit A, = 0,102, A, = 
0,009. Der Vergleich mit den experimentellen Werten 


Sm: A,=0,11+u  A,= 0,007 +15 


ttGd: A, — 00/7) 42 18 A, ='0,026.42%6 
ergibt die Schwachungskoeffizienten 


152Sm: G, = 1,09 + 0,14 


14 Gd: (Gy = 0;735—4- O27; 


2. Die Kaskaden 965 KeV-122 KeV im 1Sm und 874 KeV—123 KeV 
im 154Gd lassen sich nur als 2+ 22-0), 2+ (82), 0+ Kaskaden mit [do] > 


interpretieren, 0,310 < A, < 0,323. Der Vergleich mit den experimen- 
tellen Werten 


182Sm: A, = 0,312 + 80 154Gd: A, = 0,128 + 35 
ergibt die Schwachungskoeffizienten 
54S: G,= 0/97 =F 0525 Gd: Gy = 0397 =. 010s: 


Man findet, dass im *?Sm die St6rung sowohl bei der Coulombanregung 
als auch bei der y-y-Korrelation vernachlassigbar ist, daw4 tt. Ty <1. 

Die Schwachungskoeffizienten G, und G, des *4Gd sind vertraglich mit 
der Annahme, dass die stationare A (I- J)-Kopplung (2) fiir die St6- 
rung verantwortlich ist!’). Man findet als beste Werte 


w, = (8,7 £1,7)-10?sec, G,=0,67+0,09 G,=0,46 + 0,09. 


Die Stérung ist etwas kleiner als die bei Coulombanregung gefundene. 
Der Wert w, = 8,7: 10’ sec~4 entspricht einem g-Faktor g,, = 0,215 des 
154d. 

Im Zusammenhang mit den g-Faktormessungen haben wir die Schw4- 
chungskoeffizienten von polykristallinen Oxydquellen bei Zimmer- 
temperatur und bei 1200° K gemessen: 


Fliissige Quelle 
Oxyd 300°K 
Oxyd 1200°K 


G, = 0,676 + 0,075 
G, = 0,550 + 0,070 
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Bei Coulombanregung wurden in Oxydtargets folgende Schwachungs- 
koeffizienten gefunden!’) : 


en eee ee Sees Ee Ee ks te eee 
2524S imiseG. — 10,61) -=90}03 Qo = 5,7 - 10-24 cm? Ty = 2,0 nsec 
eon e Gp, = 10555)-10)08 Qs = 6,7 - 10-24 cm? (ty = 3,8 nsec) 
16Gd: G, = 0,28 + 0,03 Qy = 8,8-10-% cm? (ty=2 nsec) 

eee ts eh et ae NNT ee da 


Es zeigt sich, dass in allen Oxydquellen eine starke Stérung vorhanden 
ist. Die Schwachungskoeffizienten sind rund halb so gross wie in den fliis- 
sigen Quellen. Da die magnetische Stérung bei den Gadoliniumisotopen 
in fliissiger Umgebung ihren Maximalwert erreicht (Stationare A (I-J)- 
Kopplung), kann die zusatzliche Stérung, die in den polykristallinen 
Quellen auftritt, nur durch eine statische elektrische Quadrupolwechsel- 
wirkung erklaért werden. Beim }°*Sm lasst sich, solange die Bedingung 
@%T;Ty <1 erfiillt ist, der Ausdruck 

a 


& 2 12 8 
35 


G 
2 14 (@gtn)® | T+ Gay ty)® | 1+ Mo ty)? 


(4) 


[aoe 


fiir eine reine Quadrupolwechselwirkung in polykristalliner Quelle an- 
wenden *). Mit G, = 0,676 findet man w, = 1,65 - 108 sec-1. 

Beim '°4Gd kann die Stérung durch die Hyperfeinwechselwirkung da- 
durch aufgehoben werden, dass man Kernspin und Hiillenspin durch ein 
ausseres Magnetfeld parellel zum ersten y-Quant entkoppelt. Die dazu 
notwendige Bedingung*°) 


1 
O,= &- Up H/h> w,, we? 


wobei w, die Larmorfrequenz des Hiillenspins im Magnetfeld H bedeutet, 
lasst sich beim 4Gd leicht erfiillen. Untersuchungen dieses Effektes 
sind im Gange. 


D. Interpretation 


Die Interpretation der ungestérten Winkelverteilungen ist in den 
Tabellen 5 und 6 zusammengefasst. Zum Vergleich sind die Resultate 
anderer Autoren und die Konversionskoeffizienten angegeben. Die Koeffi- 
zienten A, und A, sind den Tabellen 3 und 4 entnommen. Als Schwa- 
chungskoeffizienten haben wir die im Abschnitt C gefundenen Werte 


verwendet: 


123-KeV-Niveau des *4Gd: G, = 0,67 4 


Alle iibrigen Niveaux: G,=1 


Die Fehlergrenzen wurden der Unsicherheit der Koeffizienten G, und Gy 
entsprechend erhéht. In den Kolonnen « Spinzuordnung » und «Mischungs- 
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verhiltnis» sind in Klammern auch solche Werte aufgefiihrt, die zwar 
mit der gemessenen Winkelverteilung vertraglich sind, die aber auf 
Grund anderer Messungen ausgeschlossen werden k6énnen. 

Zu den einzelnen Kaskaden in den Tabellen 5 und 6 sind folgende 
Bemerkungen zu machen (vgl. Zerfallsschema Fig. 1 und 8): 


Tabelle 5 1Sm und 1°Gd 


1. 52Sm 1389 KeV-122 KeV: Woop") hat die Polarisationskorrela- 
tion dieser Kaskade gemessen und kommt zum Schluss, dass das 1511- 
KeV-Niveau I Spin und Paritat 1~ hat. 

2. 182Sm 842 KeV-122 KeV: Die Zuordnung 1- fiir das 963-KeV- 
Niveau F folgt aus den von NATHAN und WAGGONER?) gemessenen Kon- 
versionskoeffizienten des 842-KeV- und des 963-KeV-Uberganges. 

3. 1525m 1409 KeV-122 KeV: Diese Kaskade wurde von LIDE und 
WIEDENBECK!*) als 3- — 2+ — 0+ Ubergang interpretiert, doch scheint 
uns das Argument, dass die von diesen Autoren gemessene Korrelation 


gy Abas ce NI BOY Sorry gleichen Anfangszustand ausgeht 
wie die Kaskade 1409 KeV— “22 KeV, nicht ae Der Mittelwert 
der drei angegebenen Messungen 


A= 0/1985 5 


ergabe mit der Zuordnung 3 — 2 — 0 einen negativen A,-Term, A, = 
— 0,012, 6 = — 0,43 (15,6% M2, aie" = 9,8- 10-4), d. h. diese Inter- 
pretation ist weder mit der gemessenen Winkelverteilung noch mit dem 
experimentellen Konversionskoeffizienten a{%? = (4,9 + 0,4) - 10-4 1) 
vertraglich. 

4. Sm 1113 KeV-122 KeV: Der Mittelwert der drei angegebenen 
Messungen 


Ay= =O 167 S202 A 0064 ee 


ist vertraglich mit der Zuordnung 3+ 2 ee 0+, —00<6< 
— 14. 
5. Sm 965 KeV-122 KeV: Der Mittelwert der drei angegebenen 


Messungen 


Ay = 0,017 23 * A, = 0300 Ses 


ist vertraglich mit der Zuordnung 2+ —“" es 27 eos 0, 6,7 <8 <A 


6. Sm 245 KeV-122 KeV: Alle Messungen sind vertraglich mit der 
Zuordnung 4+ 7), 2+ £2), 0+ §—0, 4,=0,102 A, = 0,009. 

. 7, 452G0:1290 Kev- 344 KeV: Das (1634 + 25) KeV-Niveau h ist offen- 

sichtlich mit dem Niveau (1585 + 40) KeV identisch, das von Cork ef al.) 
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auf Grund der Zerlegung des 1°*Eu-f-Spektrums gefunden wurde. Nach 
diesen Autoren ist der log ft-Wert des B-Uberganges ins 3--Niveau e 
grésser als derjenige des Uberganges ins Niveau h, so dass man versuchs- 
weise annehmen kann, dass auch fiir den letzteren die Auswahlregeln 
AI = 0 oder 1, 2; = a, gelten. Dies fiihrt zum Schluss, dass das Niveau 
A negative Paritat hat. Der Spin kann nach den Richtungskorrelations- 
messungen die Werte 2, 3 oder 4 haben. Wenn man negative Paritat an- 
nimmt, kann der Wert J = 4 ausgeschlossen werden, da eine Kaskade 


4> wie2))s 2+ {b2) >» 0+ mit dem Mischungsverhiltnis — 0,18 < 6 < —0,07 
(> 97°% M2) sehr unwahrscheinlich ist. Es bleiben also die Méglichkeiten 


_ (E1M2), ,, (E2), 


Z OE = 014 dis 0507 


_(E1M2), , (E2) 


bzw. 3 


ar PE AZ 10 e032. 


Eine Konversionslinie des 1290-KeV-Uberganges ist noch nie beobach- 
tet worden, und es sind auch keine weiteren Ubergange vom Niveau h 
aus mit Sicherheit nachgewiesen worden. (Die von Cork e¢ al.*) gefun- 
dene 507-KeV-Linie lasst sich zwischen h und e einordnen, méglicher- 
weise aber auch zwischen e und c.) 

8. ***Gd 1100 KeV—344 KeV: Fiir die Paritat des 1444-KeV-Niveaus 
g gilt das gleiche wie das unter 7. iiber das Niveau / gesagte: Man kann 
versuchsweise annehmen, dass das Niveau g negative Paritat hat. Nach 
der in Tabelle 5 angegebenen Interpretation der gemessenen Winkel- 
verteilung ware dann der 1100-KeV-Ubergang eine Mischung von E3 
und M2 mit 8 < 6, 6 < — 25 oder 0,55 < 6 < 0,77. Eine Konversions- 
linie dieses Uberganges ist noch nie beobachtet worden, wahrscheinlich 
deshalb, weil es sehr schwierig ist, sie neben den mindestens 5mal star- 
keren Konversionslinien des 1087-KeV- und des 1113-KeV-Uberganges 
im 1%2Sm mit Sicherheit nachzuweisen. 

9. 152Gd 780 KeV-—344 KeV: Alle drei Messungen sind vertraglich mit 
der Zuordnung 


5 LED, 94 2D, oy 


G0, 14, = 0071aes = 0 


pe 


Tabelle 6 1°4Gd 


1. 1598 KeV-123 KeV: Wir haben nach JULIANO und STEPHENS?) an- 
genommen, dass die beiden Kaskaden 1598 KeV-123 KeV und 724 KeV- 
997 KeV vom gleichen Niveau L’ ausgehen (siehe Fig. 1 und 8). Diese 
Annahme ist keineswegs gesichert, da die Energie der 1598-KeV-Linie 
bestenfalls auf -- 15 KeV genau bekannt ist (nach unseren Messungen 
(1580 + 25) KeV), sie ist aber mit den Richtungskorrelationsmessungen 
(Tab. 6, Nr. 1, 6 und 7) vertraglich, falls man dem Niveau L’ den Spin 
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I = 2 zuordnet. Nach H1cKMANN und WIEDENBECK?) hat das Niveau L’ 
den Spin J = 5. 

2. 1276 KeV-123 KeV: Da die 1276-KeV-Linie relativ stark ist und 
von andern Linien sauber getrennt werden kann, ist ihr Konversions- 
koeffizient bedeutend besser messbar als derjenige der tiefer liegenden 
Linien 1005 KeV, 997 KeV, 874 KeV und 724 KeV. Aus dem experimen- 
tellen Wert von DzHELEPov und ZHuKovsky®) geht hervor, dass die 
1276-KeV-Linie ein reiner £1-Ubergang ist. Dies ist nur dann mit unseren 
Messungen vertraglich, wenn man dem Niveau K’ Spin und Paritat 2~ 
zuordnet. Der nach ref.1%) ebenfalls mégliche Spin J = 3 kommt nicht in 
Frage, weil sich aus dem zugehérigen Mischungsverhaltnis — 0,65 < 6 < 
— 0,48 ein Konversionskoeffizient «2° ~ 1,5 - 10-3 ergabe, der im 
Widerspruch steht zu dem experimentellen Wert a? = 0,71 - 10-%. 


3. 1005 KeV-123 KeV: Nach ref.!6) hat das 1129-KeV-Niveau H’ den 
Spin J = 3. Unsere eigenen Messungen liefern keine eindeutige Spin- 
zuordnung, da die Messfehler sehr gross sind. Sie sind jedoch vertrag- 
lich mit der Annahme, dass die beiden Niveaux G’ und #’, die den Ni- 
veaux G und H des 1?Sm entsprechen, wie diese einem y-Vibrations- 
band K = 2, [=2* und 3* angehoren. Der Spin 2+ des Niveaus G’ ist 
gesichert, ebenso der E2-Charakter des Ubergangs G’—B’ (s. u., Nr. 
4 und 7), der fiir einen Ubergang (2*, K = 2) —> (2+, K = 0) typisch ist. 

Unter der Voraussetzung, dass diese Interpretation richtig ist, er- 


(E2,M1) 9+ (E2) ot, || Ss) 


Der Konversionskoeffizient®) des 1005-KeV-Uberganges liegt naher 
beim M1-Wert, doch darf man dem nicht allzuviel Gewicht beimessen. 


4. 874 KeV—-123 KeV: Bei der Bestimmung des Schwachungskoeffi- 
zienten G, haben wir Gebrauch gemacht von der Tatsache, dass der grosse 
P,Term A,G, = 0,128 + 39 der gemessenen Winkelverteilung nur mit 
der Spinfolge 2 — 2+ — 0+ vereinbar ist. Die Resultate von HICKMANN 
und WIEDENBECK"*) bestatigen diese Zuordnung. Die korrigierte Winkel- 
verteilung liefert das Mischungsverhaltnis 5 < 6 < 14. 


5. 248 KeV—123 KeV: Bei der Bestimmung des Schwachungskoeffi- 
zienten G, wurde vorausgesetzt, dass die 248-KeV-Linie ein reiner E 2- 
Ubergang sei. 

6. 724 KeV—-997 KeV: Das 997-KeV-Niveau G’ hat nach der Messung 
Nr. 4 den Spin / = 2. Die positive Paritat folgt u. a. aus dem Konver- 
sionskoeffizienten®) des 997-KeV-Uberganges, der dem E2-Wert bedeu- 
tend naher liegt als dem M2-Wert «te = 9,3 - 10-3. Der Konversions- 
koeffizient des 724-KeV-Uberganges stimmt am ehesten mit dem E1- 


Wert iiberein, so dass man dem Niveau L’ negative Paritat zuschreiben 
muss. 


gibt sich die Zuordnung 3* 
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7. 724 KeV—-874 KeV: Nach der Beziehung 


») } 
A yy (Iq > I —* I) = Ay! (Ty, 51, D) Ang! (Zn 5q, 1) (8.2. B. ref 38) 


sind die drei Korrelationen (4), (6) und (7) folgendermassen miteinander 


verkniipft : 
0) 


(4) (2—+> 2 —> 0) 
— 0,418-F1,224 640,128 6? (— 0,305 6?) 
A, = {= 0.598) a ce 


6” 
(I,—_> 2 —> 0) 


os A,(I,,, 0, 2) (— 0,998), Ay = A,(Z,,, 07 2) 069) 
' On } 
(7) (I > 29» 2 
r = — 0,418 + 1,224 6+0,128 62 7 F (— 0,305 6?) 
Ag= Aly), 01, 2) ge AL 8, 2) 
Diese Beziehungen werden durch folgende Werte erfiillt: 
874 KeV 123 KeV 
2t | y 94 ae ), 0+ A, =—0;,012+ 12% A, = 0,324 
724 KeV 997 KeV f 
A, = 0.251 20 A, = 0,021 4 8 
(724 KeV 874 KeV 
pe Se A, = — 0,004 En A, = 0006-4 5 
; i72i 
u 2 
EI (M2) aes h 1638 2.34) 
~0,12<$<-0,03 -0,01<5<0,21 K ea 27 
Ler S a ta TT [otsn | 1444 
K' ae e1(m2) | ferme) a ac 
§ <0,044 -0,08<$<0,04 
1235 |, 
3* K=2 
; E F 124 
4 Eeimn Bye 2t K=2 
1gi>0 ets a 
2* K=2 Ssonee es ee 17 K=O Saat 
EZ(MI} E1 (M2) -0,01<5<0,02 
ISS I5 -0,016<$< 0,024 
c' 4* K=0 c mo 4° K=O b 344 2+ 
E2 £2 (M3) 
$e -0,04<$<0 E2 
. r 2* K=O : 8 122 at K=0 
A’ o* A id g or a 2 ot 
Ga sm‘ Ga‘? 
Fig. 8 


Resultate der Richtungskorrelationsmessungen (vgl. 


27 H.P.A. 33, 5 (1960) 


Fig. 1, Tab. 5 und 6) 
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Fiir das Mischungsverhaltnis der ersten Kaskade (874 KeV-123 KeV) 
findet man 10 < 6 < 15, fiir dasjenige der zweiten Kaskade (724 KeV— 
997 KeV) | 6’ | < 0,05. Alle diese Werte liegen innerhalb der in Tabelle 6 
angegebenen Fehlergrenzen. 


IV. Messung des g-Faktors des *?Sm 


Der g-Faktor des ersten 2+-Rotationsniveaus des ?Sm ist 1958 von 
SucimotTo#4) sowie von GOLDRING und SCHARENBERG?’) gemessen wor- 
den. Sucimoto gibt an, dass sein Resultat g.¢- = 0,36 + 0,16 wegen des 
inneren Feldes um 10% reduziert werden muss, wahrend GoLDRING und 
SCHARENBERG aus dem experimentell gefundenen Wert go¢¢ = 0,368 + 
0,026 den wahren Wert gy = 0,21 + 0,04 erhalten, da das innere Feld 
nach ihren Berechnungen 70% des dusseren Feldes ausmacht. Wir haben 
nun versucht, den wahren g-Faktor bzw. das innere Feld durch Messun- 
gen bei verschiedenen Temperaturen experimentell zu bestimmen. 


A. Theorie 


Der g-Faktor des mittleren Niveaus einer Kaskade lasst sich im Prinzip 
aus der Verschiebung Ag(t) = w,-¢ der ungestérten Winkelverteilung 
W°(@) in einem Magnetfeld H senkrecht zur Ebene der y-Quanten be- 
stimmen: 


W(0, t, H) = WO + a1) (5) 


O, = 8y My H/h (6) 


w, ist die Larmorfrequenz des Kerns, u, das Kernmagneton. 

Wenn die Koinzidenzauflésungszeit 2 tp viel grésser ist als die Lebens- 
dauer t,, des Kerns, 2 tz > Ty, wie das in unseren Experimenten der Fal] 
war, so misst man die integrale Winkelverteilung 


loc) 


W(O, H) = (i WO + w,t) exp (— t/t,) dt/t, = W(O, DiaE nel 


0 


Beim 1°?Sm ist zu beriicksichtigen, dass 

1. in der fliissigen Quelle ausser der Wechselwirkung des Kerns mit dem 
angelegten Magnetfeld noch eine magnetische Hyperfeinwechselwirkung 
vorhanden ist, die sich infolge der kurzen Spinrelaxationszeit Dense Ones 
sec zu einem Zusatzfeld H,,, am Ort des Kerns ausmittelt , 

2. in den Oxydquellen ausserdem eine statische Quadrupolwechsel- 
wirkung (w») ® 2-108 sec—!) vorhanden ist. 

1. Hyperfeinwechselwirkung: Unter der Voraussetzung, dass die Spin- 
relaxationszeit t, viel kleiner ist als die Lebensdauer Ty des Kerns, be- 
steht nach GOLDRING und SCHARENBERG!’) die Wirkung der A (I)-- J 
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Kopplung im ausseren Feld einzig darin, dass der Kern im Mittel ein 
zusatzliches Feld H,,,, erfahrt: 


A 
H. = Xo 
int ~ exe N Sele &N EN ”) 


Hage + Hing = ete, Oy = Sybty Herel = Bore My Ho/h. — (8a,b) 


Dabei bedeutet 7» die atomare Suszeptibilitat, A die Hyperfeinstruktur- 
konstante, N die Zahl der Atome pro Volumeinheit, g,, den g-Faktor der 
Elektronen und uw, das Bohrsche Magneton. 

Falls die Winkelverteilung ohne Magnetfeld durch eine zeitabhangige 
Hyperfeinwechselwirkung gestért ist, wobei der Schwachungskoeffizient 
gegeben ist durch G,(#) = exp(— 4,) (vgl. (3)), so erhalt man fiir die Win- 
kelverteilung im Magnetfeld 


we, 4) 640 G,(t) PO + w,2) exp(— t/t,) dt[ty (9) 
k= 2, 


yece 


Dies ist leicht einzusehen, wenn man den Kern in einem Koordinaten- 
system betrachtet, das mit der Frequenz w, um die H-Achse rotiert, wobei 
w, durch (8b) gegeben ist. In diesem rotierten Koordinatensystem hat 
das schnell veranderliche Feld, das auf den Kern wirkt, keine Vorzugs- 
richtung, da der Mittelwert des Feldes durch die Rotation wegtransfor- 
miert ist. Die St6érung im rotierten System ist also gleich wie die Stérung 
ohne ausseres Magnetfeld, solange w, t, < 1. 

Sofern das Gesetz von Curie 7,7 = const. gilt, ist das innere Feld nach 
(7) der absoluten Temperatur umgekehrt proportional. Daraus ergibt sich 
die Méglichkeit, durch Erhéhung der Temperatur das innere Feld be- 
liebig klein zu machen. Ausserdem kann man durch die Messung des effek- 
tiven g-Faktors g2¢¢ = Sy Herr/Hx, bei verschiedenen Temperaturen das 
innere Feld experimentell bestimmen. 

Obschon das innere Feld im.*Sm relativ gross ist (H;,, = (0,7 + 0,2) - 
- H.,,1")), erwartet man, dass in unseren Messungen bei 300°K und bei 
1200°K g.r¢ praktisch konstant bleibt, da sich die Suszeptibilitat des 
Sm3+ in diesem Temperaturbereich wenig andert **). Experimentell findet 
man aber, dass sich g,,, um einen Faktor 2,2 + 0,7 andert. 


2. Quadrupolwechselwirkung. Aus den experimentell gefundenen Schwa- 
chungskoeffizienten G, der polykristallinen Quellen (siehe III. C) ergibt 
sich unter der Voraussetzung, dass die A (I- J)-Kopplung wie in der 
fliissigen Quelle keine Stérung verursacht, nach (4): 

300°K 1G, = 0,676 =- 0,075 Og= Lt OA 10° sees 


1200°K Gz = 0,550 0,070 wp = (2,7 £ 1,0) - 108 sec“. 


420 P. Debrunner und W. Kiindig HPA 


Nimmt man fiir die Messung bei Zimmertemperatur einen effektiven 
g-Faktor gg, = 0,38 an, so findet man fiir H = 22 KG 


oO, = = 40-10? sec7}. 


Die elektrische und die magnetische Wechselwirkung sind also von glei- 
cher Gréssenordnung, und man erhalt deshalb fiir die Winkelverteilung 
sehr komplizierte Ausdriicke (vgl. ref. 9°), eqs. 15, 16). Da es uns in erster 
Linie um den Vergleich der Messungen bei 300° K und 1200° K geht, haben 
wir uns damit begniigt, folgende Grésse zu berechnen: 
W(O, w, H)= / WO + wt) G (aot) exp (— t/t.) at|T.. = 1+ 
0 


+ 4,6, {P,0) + 4p 52 


| o J 
(13 + 2 cos (wot)+12 cos(3mot)+8 cos(4mt)). (11) 


(10) 


G. = 1, Glog!) = 5: 
Dabei wurde A,=0 gesetzt, da die gemessene Kaskade 1409 KeV— 
122 KeV einen vernachlassigbar kleinen A,-Term besitzt. G(qoé) ist der 
zeitabhangige Schwachungskoeffizient fiir Quadrupolwechselwirkung in 
polykristalliner Quelle (vgl. (4)). 

Mit H = 22 KG und t, = 2,02 nsec fanden wir folgende Werte: 


( (sec?) | are Gy | 100A@ (rad) | Hgeg¢/Ap (KG/rad) 


SPE S iNOS 0,38 0,67 180 
1,7 - 108 0,18 0,68 
Defoe 0,18 0,55 


B. Experimente 


1. Fliissige Quelle. Da die untersuchte Kaskade 1409 KeV-122 KeV in 
fliissiger Quelle ungestért ist, und da der A,-Term verschwindet, erhalt 
man aus (9): 


W(O, H) =1+4 2 ae cos 2 O— 2 a TN sin 20 (13) 


“1+ (2oz, ty)" 


Wir haben die Koinzidenzrate KR (9) unter den Winkeln @ = 135°, 
180°, 225° und 270° mit abwechslungsweise positivem und negativem 
Magnetstrom gemessen und haben daraus die Messgrésse > gebildet: 
eR Ree 
1 KR (18 


)— KR+(135°) W + (225°) — W+ (135°) 


ine 
80°) — KR+ (2705); bai W + (180°) — W£(270°) = - 20,7,,-(14) 


Die Elektronik war die gleiche wie die unter II. A beschriebene. Wir 
haben Lichtleiter aus Plexiglas von 40 cm Lange verwendet und haben 
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Kanal (A) 


Fig. 9 
Elektronik der 4-Kanalapparatur 
a. Blockschema eines der 4 Kandle (A), (B), (C) und (D) 
D = Detektor (EMI 6097 F, +2000 Volt); SV = Schneller Verstarker (Anfangs- 
verstarkung 400, Sattigung bei 20 mVolt); SPF = Pulsformer (+ 1-Volt-[mpulse 
von 30 nsec Dauer auf 3 180-Ohm-Ausgange); LV = Linearverstarker (NE 5202); 
A = Einkanalanalysatoren (NE 5102 bzw. NE 5103) 


C=] 180 2) Kabel 
o—o 50 {) Kobel 


Wa 


1 G G fl a i 
O S o res A 4 
i i i i il i 
7 7 
y / y y y 
/ / 
y oy 
V4 
Jf 
| 
| 
| Bal 
> 


oA <a 


7 


xD 


B 


oO 
a 


n 


a 


: 
ou 
a 


b. Blockschema der Koinzidenzanordnung 
SK = Schnellé Koinzidenz (50 nsec Auflésungszeit); D = Delay (variabel von 


0,5 psec bis 2 psec); PF = Pulsformer (+ 20-Volt-Impulse von 0,2 sec Dauer); 
K = Tripelkoinzidenz (0,3 psec Auflésungszeit) 


die Photomultiplier EMI 6097B mit 2mm Permalloy magnetisch ab- 
geschirmt. Ein Einfluss des Magnetfeldes auf die Stosszahlen war nicht 
festzustellen. Die Anordnung der Detektoren und der Quelle im Magnet 
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war praktisch gleich wie bei der in Figur 10 dargestellten Anordnung fiir 
die Messungen am Oxyd. Das Magnetfeld von (19,0 + 0,2) KG wurde 
durch eine Stromstabilisierung auf + 1% konstant gehalten. Nach jedem 
Winkelzyklus 

13520225°42/09,, 225 Fal S0e oo: 


wurde automatisch entmagnetisiert und der Magnetstrom umgepolt. 
Die Messung lieferte das Resultat 


7 | =0,126+0,014 g,.= 0,35 + 0,07. 
Ui eff 


Im Fehler des g-Faktors ist die Unsicherheit der Lebensdauermessung 
Ty = (2,02 + 0,15) nsec") berticksichtigt. 

2. Oxydquelle. Fiir die Messungen an der polykristallinen Oxydquelle 
haben wir eine neu konstruierte Apparatur mit 4 Detektoren verwendet*). 
Mit dieser kénnen gleichzeitig 12 Koinzidenzen registriert werden (siehe 
Blockschema Fig. 9). 

Die Dimensionen des Magnets und die Anordnung der Quelle und der 
Detektoren sind in Figur 10 dargestellt. Dank der Lichtleiter von 60 cm 


<H S 
Se 
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CO 
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o, 
o, 
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Fig. 10 
Experimentelle Anordnung bei der Messung des g-Faktors. 
Q = Quelle; P = Polschuh; M = Magnetspule; G = Glimmerscheiben; 
K = Kristall; Pb = Bleiabschirmung ; L = Lichtleiter 


}, *) Fiir die Konstruktion dieser Apparatur sind wir Herrn V. P1ccanp zu grossem 
Dank verpflichtet. 
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Lange und der magnetischen Abschirmung der Photomultiplier durch 
zwei Permalloyrohre von je 3 mm Dicke war kein Einfluss des Magnet- 
feldes auf die Zahlrate festzustellen. Nach jeder Messreihe von zwei Tagen 
wurde der Magnetstrom umgepolt. 

Das aktive Eu,O, war in einem Quarzréhrchen von 6 mm Lange ein- 
geschmolzen. Bei der ersten Messung wurde das Praparat durch ein Gas- 
flammchen auf helle Rotglut erhitzt (1200 + 100)°K. Auf den Pol- 
schuhen waren zum Schutz vor den Flammengasen diinne Glimmer- 
scheiben von 30 mm Durchmesser befestigt. Fiir die zweite Messung 
(Zimmertemperatur) wurde die Gasflamme ausgeléscht, wahrend im ii- 
brigen die Anordnung unverandert blieb. Unter diesen Umstanden hat 
man Gewéahr dafiir, dass der Unterschied der Messergebnisse nur von der 
Temperatur abhangt. 

Der Abstand der Kristalle (11/.” x 14/,”) von der Quelle betrug 71 mm. 
Durch konische Bleiabsorber von 5 mm Dicke (siehe Fig. 10) wurden 
die Kristalle gegen Streustrahlung abgeschirmt. 

Die 4 Detektoren (A), (B), (C) und (D) sind auf einem Winkeltisch 
montiert und kénnen um die H-Achse gedreht werden. Wir haben fol- 
gende Anordnung gewahlt: Die Detektoren (A) und (B) sind bei 0° bzw. 
45° fest montiert, die andern zwei sind unter einem Winkel von 45° fest 
miteinander verbunden und bewegen sich gemeinsam in 9 Schritten von 
135° bis 255° (Detektor C) bzw. von 180° bis 300° (Detektor D). 

Da jeder der 4 Detektoren mit zwei Einkanalanalysatoren verbunden 
ist (siehe Fig. 9), von denen der eine auf die 1409 KeV-Linie, der andere 
auf die 122 KeV-Linie eingestellt ist, erhalt man fiir jedes Detektorpaar, 
z. B. (A) und (D), gleichzeitig Koinzidenzen A(1409 KeV)—D'(122 KeV) 
~W(@) und D(1409 KeV)—A’(122 KeV) ~ W(360°—@). Von den 
12 méglichen Koinzidenzen sind nur 8 von Bedeutung, da der Winkel 
zwischen (A) und (B) bzw. zwischen (C) und (D) festgehalten wird. 

Streng genommen muss man die Winkelverschiebung Ag(H) fiir jede 
der 8 Koinzidenzraten separat .bestimmen, da die Wahrscheinlichkeit fiir 
den Nachweis einer wahren Koinzidenz nicht fiir alle Kombinationen 
(A) (D’), (D) (A’), ... gleich ist, und da die Winkel zwischen den Detektor- 
paaren (A) (B) und (C) (D) nicht exakt 45° betragen. Um die Rechen- 
arbeit zu verkleinern, haben wir jedoch fiir jede Messreihe Mittelwerte 
iiber alle wahren Koinzidenzraten entsprechender Winkel @ und @ + 180° 
gebildet. Diese gemittelten KR, haben wir dargestellt durch die Funktion 


KR, (0, H) = KR,(@ + 4p) = ay + ay P,(O + Ag) + a Py (O+ AQ) 
und haben dann durch Ausgleichsrechnung die 4 Parameter 


Ap = a0 + Odo, dg = ay + Ody, Ag = 0 + Oa Ap = Ap? + 6(A¢) 
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bestimmt. Da Aq klein ist gegentiber 1, besteht zwischen Aq und H 
ein linearer Zusammenhang: 


Ag= Ag (iH = 0}. aH 


Das Resultat ist in Figur 11 dargestellt. Um zu priifen, ob die Mittelwert- 
bildung zulassig war, haben wir nachtraglich mit Hilfe des z>-Tests 
kontrolliert, ob die KR,, durch die berechnete Verteilung richtig wieder- 


Fig. 11 
Verschiebung Ag der Winkelverteilung W(O, H) = W(O+Aq) im Magnetfeld H 
bei 300° K und 1200° K (2Eu, Oxydquelle) 


gegeben werden. Es zeigte sich, dass diesbei der ersten Messung (1200° K) 
stets der Fall war, bei der zweiten (300° K) jedoch nur dann, wenn wir 
alle Koinzidenzen mit dem Kanal (A), der offensichtlich apparative 
Schwankungen zeigte, wegliessen. Die Tatsache, dass wir bei den beiden 
Messungen nicht die gleichen, mit gewissen Fehlern behafteten Winkelpo- 
sitionen verwendet haben, aussert sich darin, dass die Winkelverschiebung 
fiir H = 0 nicht bei beiden Messungengleich ist. 

Der A,-Term hatte weggelassen werden kénnen, da er im Mittel 30mal 
kleiner war als der A,-Term. 

Die Messungen ergaben: 

Oxyd 300°K © = — (2,12 +.0,175) - 10-* rad/KG 


Oxyd 1200°K «= — (1,00 + 0,29 ) - 10-3 rad/KG. 
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Vergleicht man diese Werte mit (10), (11) und (12), so findet man mit 
Ag .55/A gp = 180 KG/rad 


Oxyd 300°K g¢.,, = 0,382 + 0,032 


Oxyd 1200°K  g,,, = 0,180 + 0,052. 


Dabei geht man von der Voraussetzung aus, dass die statische Quadrupol- 
wechselwirkung (4) allein fiir die im Oxyd beobachtete Stérung der Rich- 
tungskorrelation verantwortlich ist. Wenn man die entgegengesetzte An- 
nahme macht, dass die Stérung von der zeitabhangigen magnetischen 
Hypertfeinwechselwirkung nach (3) herriihrt, wobei man im Oxyd eine 
1000mal gréssere Spinrelaxationszeit t, ~ 1,5 - 10-1 sec erhalt als in der 
fliissigen Quelle, so gilt nach (9) fiir Ap <1: 


Ag = ORs, Ge 
und man findet 
Oxyd 300°K 4g... = 0,325 + 0,045 


Oxyd 1200°K g,,, = 0,188 + 0,060. 


Wir glauben, dass die Annahme einer reinen Quadrupolwechselwirkung 
der Wirklichkeit naher kommt. 


C. Diskussion 


Die Messungen bei Zimmertemperatur geben sowohl bei der fliissigen 
als auch bei der polykristallinen Quelle den gleichen effektiven g-Faktor, 
dessen Wert mit den Resultaten anderer Autoren iibereinstimmt: 


GOLDRING und SCHARENBERG?") g¢¢ = 0,368 + 0,06 (Fliissige Target) 
Eigene Messungen Lore = 0,35 + 0,07 (Fliissige Quelle) 
SUGIMOTO *4) Lerp = 0,36 +9,16 (Oxydtarget) 
Eigene Messungen . Lore = 0,382 + 0,06 (Oxydquelle). 


Die Messung bei 1200° K liefert jedoch einen halb so grossen Wert: 
Oxydquelle 1200°K Saree = 0,180 + 0,065. 


Die gefundene Temperaturabhangigkeit ist nicht vertraglich mit dem 
aus (7) und (8) folgenden Ausdruck g.¢, = gy(1 + const 7%»), wenn man fiir 
4 die makroskopisch gemessene Suszeptibilitat des Sm**+-Ions im Grund- 


zustand einsetzt**) : 


T (°K) | 300 | 400 | 600 | 1200 


yo 10 | 13] 08 | 10 | 14 
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Wahrscheinlich liegt der Grund fiir dieses Verhalten darin, dass sich 
die Elektronenhiille nach dem K-Einfang wahrend einer Zeit, die mit der 
Lebensdauer ty = 2,0 nsec des 2+-Niveaus vergleichbar ist, in einem an- 
geregten Zustand befindet, dessen Suszeptibilitat und Hyperfeinstruktur- 
konstante von derjenigen des Grundzustandes verschieden und zeitlich 
nicht konstant sind. LEHMANN und MILLER**) haben durch Delay- 
experimente an der y-y-Kaskade 170 KeV—250 KeV des Cd™! gezeigt, dass 
in nichtleitenden Substanzen nach dem K-Einfang wahrend einer Zeit 
von der Gréssenordnung 10 nsec eine starke nicht stationare Storung 
existiert, die in metallischen Quellen nicht vorhanden ist, und die offen- 
bar davon herriithrt, dass die Lécher in der dusseren Elektronenschale, 
die durch Auger-Prozesse nach dem K-Einfang entstehen, in einem Iso- 
lator nicht rasch genug aufgeftillt werden. Uber das resultierende innere 
Feld, bzw. iiber dessen zeitlichen Mittelwert H;,,, weiss man nichts 
Genaues. Man wird jedoch vermuten, dass das Feld grésser ist als im 
Grundzustand, und dass es wie in anderen seltenen Erden, bei denen das 
Gesetz von Curie 7,7 = const. gilt, der Temperatur umgekehrt propor- 
tional ist. Dass sich der Hiillenspin J im Temperaturgleichgewicht mit 


152 


g-Faktor Sm 
(Oxyd) 


Na 


10-3 2107S 31073 Th (eK)! 


Fig. 12 
Effektiver g-Faktor gegp in Funktion von T-1 
Der bei T = oo eingezeichnete Wert ist nach (15) aus den Messwerten bei 300°K 
und 1200° K berechnet 


der Umgebung befindet, wird durch die Kiirze der Spinrelaxationszeit 
tT, < 10 sec gewahrleistet. Unter der Annahme TED el i =SCONST are 
findet man (siehe Fig. 12) 


Sere = Sy (1 + R/T). (15) 


+ 0,075 | k = (715 + 520)°K |H,, .(300°K) = (2,441,7)H,, 


Vol. 33, 1960 y-y-WKorrelationsmessungen Ane 


Die vorausgesetzte Temperaturabhangigkeit (15) lasst sich mit nur zwei 
Messpunkten nicht beweisen, die Messung bei 1200° K liefert jedoch eine 
obere Grenze fiir g,, 


By < Sere (1200°K) = 0,180 + 0,065. 


Die Resultate von GoLpRING und SCHARENBERG?”) &y = 9,21 + 0,04 
sind mit beiden Werten vertraglich. , 

Wir méchten an dieser Stelle Herrn Prof. Dr. P. SCHERRER unsere 
Dankbarkeit ausdriicken fiir seine Anteilnahme und seine stetige Unter- 
stiitzung. Zu Dank verpflichtet sind wir auch den Herren J. BERTHIER 
und J. W. SUNIER fiir ihre Mithilfe bei den Experimenten. 
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The Reversal of the Spontaneous Polarization 
in Guanidine Aluminium Sulfate Hexahydrate 


by Ennio Fatuzzo 
Laboratories RCA Limited, Zurich, Switzerland 


(21. IV. 1960) 


Abstract. The switching in Guanidine Aluminium Sulfate Hexahydrate (GASH) 
was studied in particular at high electric fields. The samples were subjected to 
electrical and thermal treatment and their switching was studied under different 
conditions. As a result of these studies, it appears that at high fields the domain 
wall motion time is longer than the nucleation time and hence controls the switch- 
ing process. 


1. Introduction 


Guanidine Aluminium Sulfate Hexahydrate (GASH) was reported to 
be ferroelectric by HOLDEN, MaTTHIAs, MERZ, REMEIKA?1). Some of its 
properties were first investigated by these authors?) and later by 
WIEDER?) and by Prutron?). They found that the reciprocal switching 
time 1/t, depends at low fields exponentially on the applied field, like 
BaTiO,°*) and at higher fields linearly on E. 

In this paper we shall describe some new experimental results on the 
switching in GASH. In particular, the linear high field part is discussed 
in detail because in this range GASH appears to behave differently from 
other ferroelectrics. FATuzzo and MERz*) have worked out a model for 
Triglycine Sulfate (TGS) which can explain the switching properties in 
this material satisfactorily. One purpose of this paper is to show how this 
can be applied to GASH. Throughout the paper, the same symbols and 
definitions are used as in Ref. °). 


2. Preparation of the Samples 


GASH has a pronounced cleavage plane perpendicular to the ferro- 
electric axis which facilitates the preparation of thin plates. The samples 
were first cleaved into rather thin plates and then ground with abrasive 
powder and alcohol. The thickness of the samples was between 0-2 mm 
to 0-3 mm. Evaporated silver electrodes were used. 
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3. Experimental Results 

Two kinds of samples, showing a somewhat different behavior can be 
found. In one of them, type I, the switching time ¢, is comparatively long 
and the pulse is very asymmetrical up to very high fields. In the other one, 
type II, ¢, is considerably shorter and the switching pulse is almost sym- 
metrical for fields higher than 1 KV/cm; the «symmetry»®) which is de- 
fined as rise time ?’ over decay time ¢’’ being equal to one. 

Most samples were found to be of type II and only a few were of type I. 
By ageing, samples of type I usually became of type II. Furthermore, 
type I behavior can only be observed when the waiting time 7 between 
a positive and a negative applied pulse is very long (5 msec or longer). 
When T is reduced to zero, every sample shows type IT behavior. 

3.1. Type I Samples. We have studied the dependence of the switching 
time ¢, on the applied field E. In Figure 1 the 1/f, versus E curve is 
plotted for a ““Type I’ sample when the “‘waiting time 7”’ between oppo- 
site pulses is long and when T is zero. In the first case (T long) ¢, is one 
order of magnitude larger than in both the second case (7 = 0) and for 
crystals of type II. If the waiting time T is equal to zero, ¢, has the same 
magnitude as in type II crystals and the switching pulse is symmetrical. 


I/ts x Caisse ) 


lO 20 (KV/cm) 
Fig. 1 
1/¢, is plotted versus the field E for a «type I» crystal, when the waiting time T 
between opposite pulses is large and when T = 0 
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In Figure 2 the switching current 7, is plotted versus time ¢ for the 
case that T is long. It can be seen that 7, decreases exponentially with ¢. 


log i, (arbitrary units) 


(arbitrary units) 
Fig. 2 
The decreasing part of the asymmetrical switching pulse (obtained when T is large 


on type I crystals) is here plotted in semilog. scale. It follows from this graph that 
i, can be fitted by an equation of the type: i, = iy exp (—?/b) 


In Figure 3 the “‘rise time’’®) ¢’ of the current pulse is plotted versus 
field E for the case that T is long: 1/t’ varies almost quadratically with E. 


I/t' (ysec™') 
0:05 
0-02 
0-0l 
0-005 
0:003 
Zoe) lO 20 
Fig. 3 


The «rise time» ¢’ of the pulse obtained when T is large on type I crystals is here 
plotted versus field E. It follows that: 1x] BE 
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3.2. Type II Samples. In Figure 4 the 1/t, versus E curve is plotted for 
a ‘type II’ sample; one can notice a good linear part up to fields of 
40 KV/cm. The shape of the switching pulse is symmetrical and in- 
dependent of the waiting time T. The switching time /, is found to be 
proportional to the square of the thickness d, when the applied voltage 
V is kept constant (Fig. 5). 


I/ts (ysec™') 
0:05 
0:025 
O 
Eo lO 20 
Fig. 4 


1/t, versus the field E for type II crystals. It is apparent that 1/f, is linear with E. 


ts (msec) 


0:5 
0-2 
O:| 
O:2 05: 4 2 
Fig. 5 


By applying a constant voltage V on a crystal and varying its thickness d 


one can 
plot ¢, versus d. It appears here that: t,o d? 
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Heating experiments have been performed, according to the technique 
described for TGS in Ref. °). In these experiments the crystal is heated 
from one side and the resulting changes in switching current are being 
investigated. In some ferroelectrics, e. g. LiH,(SeO,),, the switching time 
decreases very much within a few seconds upon heating. When the heater 
is removed, the switching time goes back to the initial value within a few 
seconds. On the other hand, in GASH, it takes several minutes to change 
the switching time ¢, by just 10°% or 20°% under the same conditions of 
heating or cooling. 

Experiments on switching in parts have been performed, similar to 
those made on TGS by Fatuzzo and MERz’°). In these experiments pulses 
are applied which are too short to reverse the polarization completely. 
As in TGS§®) it was found that there is a critical pulse length time ¢* < ¢, 
which still allows complete switching of the polarization if many of them 
are applied. If the pulse length time is smaller than ¢* then it is impossible 
to reverse the polarization even if very many pulses are applied. In GASH 
it was found that this time ¢* is very long, about half the switching time f.,. 

The shape of the switching current pulses depends very much on the 
polarization state of the crystal. If the first applied pulse (positive pulse) 
is so short that not all the dipoles are switched, the second (negative) 
switching pulse is strongly modified. If we denote the “‘rise time’’®) of 


I pulse 


I pulse 


te 


Ug Pa 


Ipulse | 


Fig. 6a 


Two opposite pulses are applied to the crystal; the waiting time dis zero. Lhe 
current i, is plotted versus ¢. It should be noticed that the switching pulses are 
almost symmetrical. 


Fig. 6b 


The first applied pulse is made shorter, so that the last part of the charge does not 

have time to switch. Then the II switching pulse is deformed; the «rise time» 

becomes equal to zero. This indicates that the charge that switched last during the 
first pulse, switches first during the second pulse and viceversa. 


28 H.P.A. 33, 5 (1960) 
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the positive and negative pulses with f, and fs, respectively and the 
“decay time” with ¢, and ¢,, the following is obtained from Figure 6. If 
the first applied pulse is so short that ¢, is zero (Fig. 6b) it results that 
tn the second switching pulse the rise time fg is zero. The same 1s true for 
ihe first pulse if one reduces the length of the second applied pulse. 

If the waiting time T between opposite pulses is made different from 
zero (Fig. 7), then part of the charge switches back due to the fact that 
some domains collapse upon removal of the field. The rise time of the 
second pulse becomes then zero. 


I pulse 


I pulse 


Fig. 7 


A «waiting time» T is introduced between the opposite pulses. Part of the charge 

switched with the I pulse collapses back and the «rise time» of the II pulse becomes 

again zero. This indicates that the charge that collapses back during the waiting 

time is the charge that would have switched first in the II pulse and hence the 
charge that switched last in the I pulse 


4. Discussion 


4.1. Type I Samples. In discussing the experimental results obtained 
for GASH, we have to refer to the model developed for TGS by Fatuzzo 
and MERzZ®). Let us first consider the type I samples. From a comparison 
with the model®) it appears that “‘type I’ crystals are crystals in which 
over the whole range of electric fields used the domain wall motion time 
t,, which is the time to move a wall through the crystal, is much shorter 
than the nucleation time ¢, which is the time to nucleate all domains, 
from the first to the last one. The following facts substantiate this situa- 
tion: (I) the very asymmetrical switching pulse combined with the fact 
that 1/t’« E? (see Eq. (25) of Ref. 6) and (II) the fact that the ‘‘decay 
time”’ of the switching pulse follows an exponential law of the form 


1, = 1 exp (— #/0) 


as shown in Figure 2 (see Eq. (23) of Ref. 6 when t, <1,). 

It is not obvious why in the “type I” crystals the nucleation time is 
so abnormally long. However, assuming this, it is easy to explain why 
the pulse becomes so much shorter when the waiting time T is made 
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zero: in this case, the nucleation time is reduced so much that t, becomes 
much smaller than ¢,, which is in agreement with the observations in 
TGS"). In other words, when T = 0, also t/t, becomes zero; all the nuclei 
are formed at the same time and grow together. The shape of the switch- 
ing pulse is then due to the growth by domain wall motion. The field at 
which ¢’ starts deviating from the square law should allow the calculation 
of the nucleus-domain interaction®). However, no such deviation is en- 
countered in GASH (Fig. 3). Hence only a maximum limit for the domain- 
nucleus interaction in GASH can be given. The lowest value observed 
in GASH for the interaction is only m,) = 0-028), which is very small 
compared to other ferroelectrics. 

4.2. Type II Samples. To fit the behavior of the type II samples with 
the model*) we have to assume that ¢, < ¢,. This is supported by the 
following experimental facts described in section 3.2: (I) the linearity of 
1/t, versus applied fields E up to very high fields, (II) the heating experi- 
ment, (III), the “‘switching in parts’’ experiment and (IV) the proportion- 
ality between ¢, and the square of the sample thickness (Eq. 6 of Ref. 6). 

Let us now try to explain the experimental results represented in 
Figures 6a, 6b, 7. From Figure 7 it is apparent that some domains are 
collapsing back upon removal of the field, which indicates the presence 
of an electric bias. Since the hysteresis loop of this sample, however, does 
not appear to be biased we are brought to the assumption that some 
regions are biased in one direction and others in the opposite direction, 
so that normally they cancel each other. As soon as the pulse of one 
polarity is applied, the regions having the “right’’ polarization switch 
first. It is therefore expected that the regions which switch first upon 
application of a pulse of one polarity, switch last when a pulse of opposite 
polarity is applied. This couid be verified as shown in Figure 6b. 

If there is a waiting time T between the two pulses, it is expected that 
the biased regions which have switched last with the first pulse should 
collapse back when the field is removed. This is apparent from Figure 7; 
the charge that collapses back is the charge that switched last during the 
first pulse. 

5. Conclusions 


The switching in GASH can be described by the model developed 
in Reference *) for TGS, with some additional assumptions. 

It appears that the nucleus-domain interaction is very low, and that 
crystals which appear ‘‘unbiased”’ really consist of regions biased in op- 
posite directions. These regions play a very important part in the 
switching. 

At high fields we observed that the reciprocal switching time varies 
proportionally with (E — Ey). We, furthermore, know that in this region 
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the switching is controlled by domain wall motion, as discussed above, 
from which follows that the wall velocity must vary proportionally to 
(Boon): 

In this respect GASH differs from TGS because in TGS the extrapola- 
tion of the high field part of the 1/t, curve passes through the origin ®) 
whereas in GASH the extrapolation of the high field part cuts the E axis 
at Ey. It thus appears that GASH behaves similar to a ferromagnetic 
material where one also finds a critical field Hy (coercive field) below 
which there is no domain growth. However, WIEDER®) found that even 
below E, switching still occurs in GASH and that in the low field region 
the switching time depends exponentially on the field like in all other 
ferroelectrics 4)®)§). No simple explanation can be given for this behavior 
and for the lack of an inflection point in the 1/t, versus E curve in GASH. 
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Elektrische Leitfihigkeit und Halleffekt von 
Ge-Si-Legierungen 
von G. Busch und O. Vogt 


(Laboratorium fiir Festkérperphysik, ETH, Ziirich) 


Summary. The preparation of Ge-Si single-crystalline or coarsely polycrystalline 
alloys is extensively described. The composition of the samples is determined by 
measurements of densities and lattice constants. We have measured Hall-constants 
and electrical conductivities as functions of temperature between 20 and 900°C. 
Mobilities for electrons and holes and intrinsic carrier concentrations are calculated 
as functions of the alloy composition. 


I. Einleitung 


Im Rahmen unserer Untersuchungen iiber die magnetischen Eigen- 
schaften von Halbleitern entstand der Plan, an Ge-Si-Kristallen Mes- 
sungen der magnetischen Suszeptibilitat vorzunehmen. Um solche Mes- 
sungen im Eigenleitungsgebiet auswerten zu k6nnen, ist die Kenntnis 
der Inversionsdichte n; notwendig, wie dies BuscH und Mooser?) und 
Buscu?) gezeigt haben. Unsere Messungen dienen deshalb hauptsachlich 
dazu, die Inversionsdichte direkt zu bestimmen. 

Das System Ge-Si ist schon recht vielseitig untersucht worden, ins- 
besondere von STOHR und KiEemmM?) das Zustandsdiagramm, von JOHN- 
SON und CHRISTIAN‘) die Gitterkonstanten, von BRAUNSTEIN, MOORE und 
HERMAN®) und JOHNSON und CuHrRIsTIAN®) die optische Absorption, von 
Jorre’) die Warmeleitfahigkeit, von Leviras*) und GLicKsMAN®) die 
elektrische Leitfahigkeit und der Halleffekt, von DRESSELHAUS, Kip und 
KITTEL!) die Zyklotronresonanz, von GLICKSMAN™) die magnetische 
Widerstandsanderung. Dazu existieren auch noch theoretische Arbeiten 
von HERMAN?) und PARMENTER#) iiber die Energiebanderstruktur. 

Dennoch ware es unzweckmassig, auf Grund dieser Daten die Inver- 
sionsdichte ”; aus der Formel 


Tis Se eon 

Oi 2 lect ~} (m, i My) is @ = 2kT 

zu bestimmen, da die Breite der verbotenen Zone als Funktion der Tem- 
peratur im Bereiche von 1000°K nicht exakt bekannt ist. IXbensowenig 
kennen wir die effektiven Massen. Zudem ist die Formel nur fiir ein 
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Zweibandmodell giiltig, gerade aber fiir Ge-Si-Mischkristalle miisste man 
eher mit einem Dreibandmodell rechnen. 

Ein weiterer bedeutender Fehler wiirde auch davon herriihren, dass 
man die Zusammensetzung der Proben nicht beliebig genau bestimmen 
kann, die Breite der verbotenen Zone z. B. jedoch kritisch von ihr ab- 
hangt. Alle diese Schwierigkeiten haben wir umgangen, indem wir an 
jeder einzelnen Probe neben der Suszeptibilitat auch Halleffekt und elek- 
trische Leitfahigkeit gemessen und aus den zwei letzteren die Inversions- 
dichte direkt bestimmt haben. 


II. Die Proben 


a) Herstellung 


1. Ge, Si, Ausgangsmaterialien. Die Rohmaterialien waren n-Typ Ge in 
Barren mit einem minimalen spezifischen Widerstand von 50 2 cm und 
p-Typ Si in Brocken mit spezifischen Widerstanden von 20-100 2 cm. 
Si- und Ge-Einkristalle wurden in einem Standardofen nach der Czo- 
chralski-Methode gezogen. Das Vakuum war besser als 5 x 10-4 mm Hg. 
Die becherférmigen Tiegel bestanden aus Quarz, eng umgeben von einem 
Graphitzylinder. Der Zylinder wurde durch eine Hochfrequenzspule ge- 
heizt. Die Messung der Temperatur erfolgte mit einem Pyrometer, wel- 
ches durch einen Lichtleiter aus Quarz mit dem Tiegelboden verbunden 
war. 


2. Proben von 0-50 At % St. Solche Proben wurden nach dem «zone 
levelling»-Verfahren (von PFANN?) ausfiihrlich beschrieben) hergestellt. 
Geheizt wurde durch direkte Ankoppelung an eine Hochfrequenzspule 
(500 kHz), wobei die relativ niedrige Frequenz ein Vorwarmen der Probe 
mit Hilfe eines Graphitringes, welcher der Spule genadhert wurde, not- 
wendig machte. Die Schiffchen mit den Proben befanden sich in einem 
Quarzrohr von 25 mm Durchmesser, durch welches Schutzgas (gereinigtes 
Argon oder Wasserstoff) strémte. Die Schiffchen selbst bestanden aus 
relativ dickwandigem Quarzglas und waren auf der Innenseite mit Carbo- 
rund Nr. 600 fein sandgestrahlt. Sie wurden in FluBsdure kurz gereinigt 
und dann iiber einer Kerze bekohlt (dieser weiche und lockere Nieder- 
schlag hat sich besser bewahrt als eine pyrolytisch abgeschiedene Kohle- 
schicht). Bekohlte Schiffchen sind brauchbar fiir Konzentrationen von 
0-5 At% Si. Fiir héhere Si-Konzentrationen wurden die Schiffchen mit 
Siliziumearbid, Zirkonoxyd oder Berylliumoxyd iiberzogen. Der SiC- 
Uberzug entstand, indem man auf pyrolytisch bekohlte Schiffchen fein- 
stes Si-Pulver aufspritzte und bei Weissglut zur Reaktion brachte. ZrO, 
und BeO wurden in der Kugelmiihle zu feinem Pulver gemahlen, in Col- 
lodium suspendiert und direkt aufgespritzt. Das Collodium wurde nach- 
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her in einem Ofen bei 1000°C verbrannt. Schiffchen mit ZrO, resp. mit 
BeO-Belag werden zwar noch weniger benetzt als SiC-Schiffchen, aber 
leider waren die zur Verfiigung stehenden Oxydpulver nicht rein genug, 
um Proben mit spezifischen Widerstanden grésser als 1.Q cm herzustellen. 
Wir haben deshalb hauptsachlich Schiffchen mit SiC-Belag verwendet. 
Um Einkristalle zu erhalten, wurde die Probe an einen Keim ange- 
schmolzen, dessen Zusammensetzung nicht mehr als 1% von derjenigen 
der gewiinschten Probe differiert. Praktisch heisst das, dass man, bei Ge 
beginnend, in 1%-Schritten zu Si-reicheren Proben iiberging. 

Figur 1 stellt schematisch das zone-levelling-Verfahren dar, unter Be- 
nutzung des Zustandsdiagrammes des Systems Si-Ge, letzteres aus der 
Arbeit von STOHR und KLEMM?) entnommen. 


HF - Spule 
fest Ne flussig fest 
e000 
0000 
Co Co Co 


° 20- 40 60 80 100 
At% Si 


Fig. 1 
Zustandsdiagramm und zone-levelling- Verfahren 


Falls C, die gewiinschte Konzentration ist, muss die fltissige Zone die 
Konzentration C,/k (k = Verteilungskoeffizient) aufweisen, was man 
schon bei der Einwage und Befrachtung des Schiffchens einigermassen 
zu erreichen sucht und was sich nach etwa 10 Zonendurchgangen auto- 
matisch einstellt. Die Zone darf nur langsam (2-3 mm pro Stunde) wan- 
dern, um eine geniigende Durchmischung der Schmelze zu erméglichen. 

Bis zu Konzentrationen von ca. 10 At % Si entstanden Einkristalle oder 
wenigstens Zwillingskristalle. Die gesamte eingewogene Substanzmenge 
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verteilte sich im Schiffchen auf ca. 15 cm Lange. Aus ihr wurde im Mittel- 
stiick die Probe von 4 cm Lange herausgeschnitten. 

3. Proben von 50-100 At% Si. Fir Proben von mehr als 50 At % Si exi- 
stieren keine befriedigenden Tiegelmaterialien mehr. Wir haben deshalb 
eine neue tiegelfreie Methode, das Anblasverfahren, entwickelt. Im Prin- 
zip ist es eine Variation des Verneuil-Prozesses: Pulver, in der gewtinsch- 
ten Konzentration Ge-Si gemischt, wird in eine senkrecht hangende fltis- 
sige Kuppe des entstehenden Kristalles eingeblasen, dort aufgeschmolzen 
und kristallisiert, indem man den Kristall unter Drehung um die eigene 
Achse langsam aus der Heizzone herauszieht. 

Um eine gute Homogenitaét der entstehenden Kristalle zu erreichen, 
blast man, analog dem zone-levelling-Verfahren, in den Si-reichen Kri- 
stall zunachst reines Ge, denn die fliissige Zone muss ja immer etwa 3 mal 
mehr Ge enthalten als der erstarrende Kristall (Siehe Zustandsdiagramm 
Fig. 1). 

Figur 2 zeigt halbschematisch unsere Apparatur. Das untere Ende des 
Keimes wird in einer Hochfrequenzspule fliissig gehalten. Das Pulver- 


A Ho SiClg 
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Fig. 2 
Anblasapparatur 


gemisch wird durch eine Quarzdiise von 1,5 mm Durchmesser gegen den 
fliissigen Tropfen geblasen. Wichtig ist dabei, das Zufiihrungsrohr lang 
(150 mm) zu gestalten, um einen laminaren Gasfluss zu erreichen. Spule 
und Keim sind in einem grossen Pyrexzylinder eingeschlossen. Alle 
Durchfiihrungen bestehen aus Teflon. Der Keim ist am oberen Ende 
negativ konisch geschliffen. Der Konus sitzt in einem Gegenkonus aus 
Quarz. Dadurch ist der Keim isoliert eingespannt. Es ist wichtig, den 
Kristall isoliert zu haltern, um Durchschlage von der Hochfrequenzspule 


ea 


gegen Erde zu verhindern. Als Tragergas wird ein Gemisch von Argon 
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und ca. 10% Wasserstoff verwendet bei einer Durchflussmenge von 1 1] 
pro Minute. Wasserstoff wird beigemischt, um elektrische Durchschlage 
zu verhiiten (quenching). Es ist nicht méglich, mit reinem Wasserstoff 
allein Kristalle nach diesem Verfahren herzustellen, da die Warmeleit- 
fahigkeit des Wasserstoffes zu gross ist. Beide Gase werden sorgfaltig 
gereinigt. In einigen Fallen trat trotzdem, wahrscheinlich infolge Absorp- 
tion von Sauerstoff und Wasser an der Pulveroberflache, auf der fliis- 
sigen Kuppe eine schwimmende Oxydhaut auf, welche die Aufnahme 
weiteren Pulvers verhinderte. Wir haben diese Schwierigkeit umgangen, 
indem wir dem Gasstrom ganz wenig SiCl,-Dampf beimischten. Die ent- 
stehenden Chloride sind viel leichter fliichtig als die Oxyde. Auf diese 
Weise haben wir erreichen kénnen, dass mehr als 95° des angeblasenen 
Pulvers auch tatsachlich eingeschmolzen wurden. Das Pulver selbst be- 
findet sich in einem Quarzglaszylinder mit einem engen (ca. 3 mm) unten 
offenen Stutzen. Durch einen Vibrator am Zylinder wird der standige 
Pulvernachschub gesichert. In einem Abstand von ca. !/, mm vom Aus- 
gang des Stutzens entfernt versperrt eine Walze aus Quarzglas dem Pul- 
ver den Weg. Dieses fiillt zwar den Zwischenraum zwischen Stutzen und 
Quarzwalze, rutscht aber nicht hinaus. Erst eine langsame Drehbewegung 
der Walze schleppt in kontrollierbarer Weise Pulver mit, welches in einen 
Trichter fallt und dort vom Gasstrom mitgerissen wird. Alle Bestand- 
teile der Apparatur, die mit dem Pulver in Beriihrung kommen, sind aus 
Quarzglas gearbeitet, um jegliche Verunreinigung, insbesondere mit Bor, 
zu verhindern. 


Das Pulver selbst wird in einem oberflachen-geharteten Stahlmorser 
(Harte 64) durch Zertriimmern der Ausgangssubstanzen hergestellt. Wir 
waren natiirlich im Hinblick auf Verunreinigungen gegenitiber dieser Me- 
thode zuerst sehr skeptisch eingestellt. Zur Kontrolle wurde ein 60cm 
Si-Einkristall im Mérser zu Pulver verarbeitet, welches dann gegen einen 
Si-Keim angeblasen wurde. Durch einmaliges Durchschmelzen nach dem 
«floating-zone»-Verfahren wurde der entstandene Stab zu einem Ein- 
kristall gemacht. Sein mittlerer spezifischer Widerstand war 502cm, also 
war tiberhaupt keine elektrisch wirksame Verunreinigung dazu gekom- 
men. Magnetische Messungen am Pulver zeigten, dass auch keine Spuren 
einer ferromagnetischen Komponente vorhanden waren. 


Wir haben versucht, Si-Pulver in einer Kugelmiihle aus reinem Alu- 
miniumoxyd nass oder trocken zu mahlen, doch entsteht dabei immer ein 
Abrieb von Aluminiumoxyd, der im Polarisationsmikroskop sofort sicht- 
bar wird, da Aluminiumoxyd im Unterschied zu Si doppelbrechend ist. 
Durch Auszihlen der Pulverk6rner sieht man, dass das Endprodukt bis 
zu 0,1% Aluminiumoxyd enthalt und damit unbrauchbar wird. Fiir den 
Anblasprozess sind nur Korner mit einem Durchmesser von 0,01-0,15mm 
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zu gebrauchen, welche mit Stoffsieben ausgesiebt werden. Feinere Korner 
(Flugstaub) dringen nicht in die Schmelze ein, grébere Kérner werden 
nicht vollstandig aufgeschmolzen. Nach dem Aussieben wird das Pulver 
wahrend 3 Stunden bei 800°C ausgeheizt, um jegliche Wasserreste zu 
entfernen. In einem Quarzgefass werden Ge- und Si-Pulver in der ge- 
wiinschten Zusammensetzung wahrend einer halben Stunde griindlich 
vermischt. 

Von grésstem Interesse ist fiir uns die Homogenitat der entstehenden 
Kristalle. Sie kann iiberpriift werden durch Messungen der magnetischen 
Suszeptibilitat und der elektrischen Leitfahigkeit. Wir haben Stabe er- 
halten, deren spezifischer elektrischer Widerstand auf der ganzen Lange 
nur um 10% variierte. Eine dritte Méglichkeit der Homogenitatskontrolle 
ist die Bestimmung der Gitterkonstanten nach DEBYE-SCHERRER an ver- 
schiedenen Punkten des Stabes. Wir haben Abweichungen von héchstens 
1/, At % Si vom Sollwert festgestellt. Um eine so weitgehende Homogeni- 
tat zu erreichen, muss der entstehende Stab mit 30 Umdrehungen pro 
Minute rotieren, damit sicher Rotationssymmetrie eintritt. Die Wachs- 
tumsgeschwindigkeit der Kristalle war in unserem Fall 2-3 cm pro Stunde. 


Damit die Stabe auf der ganzen Lange gleich dick bleiben, muss darauf 
geachtet werden, dass die Tangente an den fliissigen Tropfen beim Uber- 
gang genau senkrecht ist. Nur wenn dies erreicht werden kann, stellen 
sich automatisch in der festen und fliissigen Zone analog dem «zone- 
levelling»-Verfahren die richtigen Konzentrationsverhaltnisse ein. Man 
kann zeigen, dass dies bei gleichbleibendem Querschnitt exponentiell 
schnell geschieht, mit dem Exponenten M/kG, M = total angeblasene 
Pulvermenge, G = Gewicht des Tropfens, k = Verteilungskoeffizient. 


Das Problem, homogene Kristalle zu ziichten, ist damit darauf zuriick- 
gefiihrt, Zuggeschwindigkeit, Pulvernachschub, Durchstrémmenge der 
Gase und Generatorleistung so aufeinander abzustimmen, dass der Quer- 
schnitt des entstehenden Stabes méglichst immer gleich gross bleibt. Dies 
wird wesentlich durch die Tatsache erleichtert, dass die Parameter nicht 
unabhangig voneinander sind. Die Zuggeschwindigkeit kann nicht grés- 
ser gewahlt werden als 3 cm pro h; das Pulver wird sonst nicht einwand- 
frei eingeschmolzen. Wir halten sie deshalb prinzipiell konstant. Dadurch 
ist unmittelbar auch der nétige Pulvernachschub bestimmt. Diese zwei 
Gréssen sind leicht aufeinander abzustimmen, da sie in weiten Grenzen 
nicht von der Generatorleistung abhangen. Auch die Gasdurchflussmenge 
und die Zusammensetzung des Gases werden unter stiandiger Kontrolle 
(Durchflussmeter) konstant gehalten. Somit bleibt nur noch iibrig, die 
Generatorleistung (die dann allein die stabile Dicke des Stabes bestimmt) 
konstant zu halten. Da die Ankoppelung sehr schlecht ist, kann man in 
guter Naherung einfach den Blindstrom der Spule konstant halten. Wir 
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haben deshalb an die Hochfrequenzzufithrung einen Hochfrequenztrans- 
formator gelegt, dessen Sekundarstrom in einem Thermokreuz Th 5 
gleichgerichtet wird. Die entstehende Thermospannung wird mit Kom- 
pensator und Galvanometer gemessen. Der eigentliche Regler wird von 
diesem Galvanometer gesteuert. Abbildung 3 zeigt halbschematisch die 
Regelvorrichtung. 

Die Lichtmarke des Galvanometers fallt gleichzeitig auf zwei differen- 
ziell geschaltete Fotozellen. Abweichungen vom Sollwert werden in einer 


Photozellen 
90CV 


zweistufigen Briickenschaltung verstarkt und steuern einen Servomotor, 
der seinerseits die Ankoppelung des Generators durch Bewegen einer 
Tauchspule mechanisch nachregelt. Diese einfache Art der Regelung hat 
sehr zufriedenstellend funktioniert. 

Wir haben Stabe von ca. 15 cm Lange hergestellt und aus ihnen wieder- 
um das Mittelstiick von 4 cm Lange als Probe herausgeschnitten. Die 
Stabe waren zwar nicht einkristallin, aber doch sehr grobkristallin (100 
bis 500 Kristallite pro cm?). Kristalle mit weniger als 50 At % Si liessen 
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sich mit unserer Apparatur nicht mehr herstellen, da der fliissige Tropfen 
zu reich war an schwerem Ge und deshalb abriss. 

4. Proben von 80-100 At%, Si. Solche Proben wurden angeblasen wie 
soeben beschrieben, dann aber zusatzlich noch im Vakuum einem dloat- 
ing-zone-levelling»-Prozess unterworfen. Unsere Appartur gleicht den 
iiblichen Vorrichtungen, nur befindet sich unsere gektihlte Hochfrequenz- 
spule ebenfalls im Hochvakuumsystem (Vakuum 10~* mm Hg). Wir hof- 
fen, dadurch Verunreinigungen der Probe, wie sie durch das sonst uibliche 
heisse Quarzrohr zwischen Spule und Kristall entstehen kénnten, zu ver- 
meiden. Die Zone wandert mit einer Geschwindigkeit von 1 mm pro Mi- 
nute auf- und abwarts. Sowohl der aufschmelzende als auch der erstar- 
rende Teil des Stabes werden gegenlaufig gedreht (30 Umdrehungen pro 
Minute). Da die Frequenz von 500 kHz relativ niedrig ist, stellt sich die 
Zone nicht von selbst stabil ein; vielmehr muss die Generatorleistung mit 
der oben beschriebenen Regeleinrichtung konstant gehalten werden. Wir 
erhielten auf diese Weise zwar viel gréber kristalline und sogar stiick- 
weise einkristalline Proben. Dies geht aber leider auf Kosten der Homo- 
genitat, welche nur noch auf + 2% erhalten blieb. Aus der fliissigen Zone, 
die, wie ein Blick auf das Zustandsdiagramm (Fig. 1) zeigt, stark iiber- 
hitzt ist, verdampft in unkontrollierbarer Weise Ge. 


b) Bestimmung der Zusammensetzung 


1. Dichtebestimmung. Die Proben wurden auf folgende Masse zugeschlif- 
fen: Lange 38 mm, Querschnitt quadratisch, Seitenlange 3,6 mm. An- 
schliessend wurden sie in CP,1*) leicht geazt, wahrend mehreren Stunden 
in KCN-Lésung gelegt und in deionisiertem Wasser gewaschen. Tempern 
der Proben war nicht notwendig, da sie ja schon wahrend der Herstellung 
keine briisken zeitlichen Temperaturanderungen erfuhren. Wir haben 
denn auch bei keiner Messung thermische Hysterese beobachten kénnen. 
Die Dichte wurde mittels eines Quarzpyknometers gemessen, welches ge- 
nau auf die Probengrésse angefertigt wurde. Um relativ komplizierte 
Korrekturen (reduzierte Wagung, Dichte des Wassers) zu umgehen, 
wurden vor und nach jeder MeBserie Ge und Si ausgemessen und prozen- 
tuale Korrekturen ermittelt. Bei einer Temperatur von 19°C betrug die 
Korrektur z. B. 3,4°/o9. Damit wird die Genauigkeit der Dichtebestim- 
mung + 0,3°/o9, was fiir unsere Zwecke vollauf geniigt. Aus der Dichte 
werden nach JOHNSON und CuristTiAn‘) die At % Si direkt abgelesen, was 
um so eher einwandfrei geschehen kann, als ja der Zusammenhang zwi- 
schen Dichte und At % Si nahezu linear ist. Die Gitterkonstanten wurden 
nach DEBYE-SCHERRER in einer 114-mm-Kamera bestimmt. Dabei wurde 
dem zu untersuchenden Pulver 20% reines Si- resp. reines Ge-Pulver zu- 
gemischt, und ausgewertet wurden fiir verschiedene Linien Cu Ky die 
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Differenzen zwischen unbekannter und Standardlinie. Dank dieses Ver- 
fahrens werden Fehler durch Verzerrung des Filmes weitgehend kompen- 
siert. Die Linien einiger Kristalle zeigten eine ungewohnte Intensitats- 
verteilung. Eine Analyse ergibt aber, dass es sich um die Uberlagerung 
zwier Gauss-Verteilungen handelt (die Reflexe von K,, und K,¥). 

Gauss-Kurven weisen darauf hin, dass die Kristalle nicht vollstandig 
homogen sind. Aus der Gaussverteilung errechnet man, dass die maximale 
Schwankung 1/, At% betragt. Aus der Gitterkonstante bestimmt sich 
wiederum nach JOHNSON und CHRISTIAN‘) die Si-Konzentration der 
Proben. 

Die endgiiltige Zusammensetzung unserer Kristalle bestimmte sich als 
Mittel der beiden jeweils erhaltenen Werte (Dichte und Gitterkonstante). 
Figur 4 zeigt den Zusammenhang zwischen Dichte und Gitterkonstante. 
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Fig. 4 
Gitterkonstante dp als Funktion der Dichte 
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Abweichungen von der Sollkurve sind dabei als Inhomogenitat der Probe 
und nicht als Messfehler zu interpretieren, denn unsere Messgenauigkeit 
ist besser als die Streuung der Punkte in Figur 4. 

2. Charakterisierung der Proben. In der nachfolgenden Tabelle sind von 
den 34 Proben, die wir ausgemessen haben, die wichtigsten Daten zusam- 


Kristal- Gitter- 
Walp Ye, IS lite konst. Dichte 
0,1 cm3 in A 
0 1 n 5,6570 
1,0 1 p Ve 5,6568 5,296 
2,0 2 p 0,25 5,6510 5,286 
3,1 60 p 0,5 5,6475 5,258 
5)1 1 p 1,3 5,6430 5,203 
5,5 80 p 0,3 5,6400 B12 
75 1 p 0,4 5,6367 5,146 
10,2 90 p 0,5 5,6283 5,094 
10,5 1 n 7,5 5,6241 5,097 
12,8 2 p 1,8 5,6229 5,065 
13,4 1000 p 0,8 5,6155 5,009 
1355 i p 0,3 5,6197 5,027 
14,9 5 p 0,6 5,6153 4,956 
IGL 800 p 1,0 5,6179 4,908 
15,3 1 p 0,3 5,6147 4,959 
16,1 60 p 0,8  5,6146 4,914 
16,5 2 p 1,8 - 5,6125 4,932 
19 D b 2 5,6054 4,839 
Play 800 p 2,8 5,5941 4,763 
22 60 p 1,3 5,5905 4,723 
27,5 2 p 0,7 5,5821 4,629 
28,5 4 p 0,2 5,5804 4,582 
31 500 p 0,7 5,5749 4,503 
32,5 80 p ili 5,5679 4,520 
36 2000 p 0,5 5,5595 4,388 
41 300 p 3,1 5,5527 4,247 
i 120 p 1,6 5,5063 
72 40 p 4,6 5,4829 
75 300 p 7,3 5,4739 
80 400 p Syl 5,4683 
82 250 n 3,0 5,4660 
86,5 50 n 2,0 5,4567 
91 n 5,4492 
p 5,4340 


mengestellt. Die dabei auftretende Zahl der ionisierten Stérstellen N ,-N , 
wurde aus der Grésse des Halleffektes bei Zimmertemperatur errechnet. 
Sie ist, wenigstens was die Gréssenordnung betrifft, ein gutes Mass fiir 
die Zahl der Fremdatome im Kristall. Die Zahl der Kristallite ist deshalb 
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pro 0,1 cm? angegeben, weil Halleffekt und Leitfahigkeit an einem Stiick 
der Probe gemessen wurden, das ungefahr 0,1 cm gross war. In den fol- 
genden Kapiteln wird jede Probe mit der Angabe der At % Si bezeichnet. 


III. Elektrische Messungen 
Die Messungen elektrischer Leitfahigkeit und des Halleffektes dienen 
in erster Linie dazu, die Inversionsdichte »; zu bestimmen. Nur so weit 
unumganglich notwendig wird auf das komplexe Problem der Beweglich- 
keiten eingegangen. 


_ a) Messmethoden 
Die Proben wurden in einen Halter aus Quarzglas eingespannt, und 
Stromzufiihrungen und Sonden aus Wolfram dienten zur Leitfahigkeits- 
und, nach der Fiinfpunkt-Methode, zur Halleffektsmessung. 


W-Stromzutiihrung 
a. 
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Fig. 5 
Probenhalter 
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Figur 5 zeigt einen Schnitt durch den wichtigsten Teil des Proben- 
halters. Er ist umgeben von einem evakuierten (10-* mm Hg) Quarz- 
zylinder, der seinerseits in einem speziellen Rohrenofen geheizt werden 
kann. Die Sonden wurden durch vorgespannte Wolframdrahte mit einer 
Kraft von 150 g gegen die Probe gedriickt. Temperaturen wurden mit 
einem Pt-10%-PtRh Thermoelement gemessen. Der Abstand zwischen 
den zwei Leitfahigkeitssonden betragt 4,62 mm. 

Die Leitfahigkeiten wurden mit der Wechselstromapparatur von 
MULLER und WiELAND?’) gemessen, der Halleffekt dagegen mit einem 
Gleichstromkompensator, weil hohe Ubergangswiderstande die Wechsel- 
strommessung verfalschten. Das Magnetfeld betrug 1000 Oersted. 


b) Theoretische Grundlagen 


Wir beschranken uns auf Formeln fiir Zweibandleitung und Nicht- 
entartung. Bei allen unseren Proben sind die Elektronenkonzentrationen 
klein genug, dass bei héheren Temperaturen keine Entartung einsetzt. 
Fiir die Eigenleitfahigkeit o; gilt 


3 3 AE 
o,;= en; (b, + b,) n, = 2(==7—) "1 (m,,: m, ) Mar 
é = Elektronenladung by, = Elektronenbeweglichkeit 
b, = Lécherbeweglichkeit mM, = Ruhemasse des Elektrons 
k = Boltzmannsche Konstante h- = Planck’sches Wirkungsquantum 
My,» = effektive Massen AE = Breite der verbotenen Zone 
n = Inversionsdichte 


Z 


(Vgl. etwa Buscu und WINKLER} )). 


Aus o,; kann bei Kenntnis der Beweglichkeiten sofort ; bestimmt wer- 
den. Den Koeffizienten « der Formel 6, ,, = a,, T-* (a,, = Konstante 
der thermischen Streuung) nehmen wir fiir 7 und # Leiter an mit « = 
3/, (IT~*/2-Gesetz), (vgl. aber die Ergebnisse von Levrras8). Unsere An- 
nahme ist demzufolge nicht exakt richtig, doch ware erstens die Bestim- 
mung von « aus Leitfahigkeits- und Halleffektsmessungen problematisch 
und zweitens deutet der doch recht lineare Verlauf der log o,-Kurven auf 
ein 7~-*/2-Gesetz hin. Recht komplizierte Formeln miissen wir fiir den 
Halleffekt verwenden, da, wie sich herausstellen wird, bei unseren Proben 
das Beweglichkeitsverhaltnis b fast genau 1 wird. Allgemein gilt fiir den 
Halleffekt im Zweibandmodell 


nm = Elektronenkonzentration T\ nb,? — pb? 
p = Locherkonzentration ea e (nb, + poy)? 


Der Faktor t/t? muss konsequenterweise mit 3/8 angenommen werden 
(thermische Streuung). Allerdings stimmt dies nur fiir kugelformige 
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Energieflachen exakt. Fiir ellipsoidahnliche Energieflachen haben 
ABELES und MEIBooM!’) den Streufaktor ausgerechnet. Die notwendige 
Modifikation ist nicht allzu bedeutend. 

Mit Hilfe des Massenwirkungsgesetzes ergibt sich nach MADELUNG und 
WEIss”) eine komplizierte Formel fiir den Halleffekt im Mischleitungs- 
gebiet. Aus ihr errechnet sich die Inversionsdichte zu 


32% Bit b,—b 2 
nN? _ —_ 
: SeR SeR it (ND N,)| Dp 2D)» | i 
ane 1 1_ 32 by by R(Np—Na)e 8 byby @ R(Np— Na) 
2 2 3 x (6, —b,)? 3 2 (6, —b,)? 


+ Vorzeichen fiir n-Typ, + Vorzeichen fiir -Typ. Diese Formel geht 
etwas weiter als diejenige von MADELUNG und WEIss, denn mit dem ne- 
gativen Zweig der Wurzel erfassen wir auch fiir Halbleiter vom p-Typ das 
Mischleitungsgebiet vor dem Erreichen des Maximums von | R |. Der 
positive Zweig der Wurzel beschreibt das Verhalten des Halbleiters bei 
noch héheren Temperaturen. Die Mehrzahl unserer Proben musste nach 
dieser Formel ausgewertet werden, denn die iibliche Form 


32 1 b-1 
8 en, b+1 


a 


IRs 


zeigt fiir b ~1 zu grosse Vernachlassigungen. Viel schwerwiegender ist 
aber, dass fiir b ~ 1 der Faktor entscheidend temperaturabhangig wird, 
sobald 6, und 6, nicht dem gleichen Temperaturgesetz gehorchen (was 
sicher der Fall ist). Ohne dessen genaue Kenntnis wird es unméglich, 
Halleffektsmessungen auszuwerten. Wir haben deshalb, ganz entgegen 
dem iiblichen Vorgehen, 1; micht aus Halleffektsmessungen bestimmt. 
Lediglich die Zahl der ionisierten Stérstellen bei Zimmertemperatur 


32 il 1 
Hig 5 Jae a pea 


const 


(Reonst = Wert des Halleffektes bei vollstandig ionisierten Storstellen, 
Reonst ~ R bei Zimmertemperatur) und fiir p-Typ Proben das Beweg- 
lichkeitsverhaltnis 6 nach der Formel (b — 1)?/4 b= Ryax! Reonst 

wurden aus Halleffektsmessungen bestimmt (R,,,, = Maximalwert von 
| R| im Mischleitungsgebiet). Diese Beziehung folgt sofort, wenn man 
beachtet, dass R,,,, natiirlich der Verzweigungspunkt in der Formel fiir 
n;* ist. 

Die Beweglichkeiten }, und 0b, errechnen sich bei Kenntnis des Lei- 
tungstypes und des Beweglichkeitsverhaltnisses aus dem Wert Ro bei 
Zimmertemperatur (reine Stérleitung). Damit ist es méglich, m; aus Leit- 
fahigkeitsmessungen zu berechnen, was fiir ) ~1 viel genauer ist als 
Berechnungen auf Grund von Halleffektsmessungen. 
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c) Ergebnisse 


Leider ist es uns nicht méglich, alle gemessenen Kurven (Leitfahigkeit 
und Halleffekt) fiir jede einzelne Probe widerzugeben. Wir miissen uns 
dehalb auf die Reproduktion einiger typischer Beispiele beschrénken. 
Dafiir sind aber die aus ihnen berechneten Gréssen (Beweglichkeiten, 
Breiten der verbotenen Zonen, usw.) fiir alle 34 Proben als Funktion 
der Konzentration aufgetragen. Ganz generell fallt bei allen diesen 
Kurven auf, dass nirgends ein eindeutiger Unterschied zwischen ein- 
kristallinen und polykristallinen Proben feststellbar ist. Dies ist die 
wesentliche Voraussetzung dafiir, dass unsere Messungen tiberhaupt phy- 
sikalisch sinnvoll sind. 

Figur 6 zeigt fiir einige Proben die Abhangigkeit von log o als Funk- 
tion von 1000/T, wobei im wesentlichen nur das Eigenleitungsgebiet 


Fig. 6 
log o als Funktion von 1000/T 
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wiedergegeben ist. Auffallend ist der rasche Abfall des Absolutwertes mit 
zanehmender Si-Konzentration. Wir werden sehen, dass dieser aus- 
schliesslich durch den Abfall der Beweglichkeiten zustande kommt. 
Figur 7 zeigt fiir samtliche Proben die aus den Steigungen der Leit- 
fahigkeitskurven bestimmten Breiten der verbotenen Zone AE. Die Streu- 
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--= optisch 


8 90 
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Fig. 7 
Breite der verbotenen Zone als Funktion der Konzentration 


ung der Werte ist relativ gross unddeutlich aus der Kurve ersichtlich. Un- 
sere Kurve unterscheidet sich deutlich von derjenigen nach BRAUNSTEIN, 
Moore und HERMAN»), welcher optische Absorptionsmessungen zu- 
grunde liegen. Der Unterschied erklart sich aus der Tatsache, dass zur 
Bestimmung der Breite JE, der verbotenen Zone aus Leitfahigkeits- 
messungen eine lineare Temperaturabhangigkeit von AE vorausgesetzt 
werden muss. Man misst also AE bei Temperaturen von ca. 1000°K und 
extrapoliert linear bis zum absoluten Nullpunkt. Da die lineare Tempe- 
raturabhangigkeit von AF nur eine erste Naherung ist, wird eine Bestim- 
mung von AEF, aus Leitfahigkeitsmessungen immer weniger zuverlassig 
sein als die direkte optische Messung bei tiefen Temperaturen. 

Figur 8 zeigt die auf Zimmertemperatur extrapolierten Eigenleitfahig- 
keiten unserer Proben. Der recht grosse Bereich der o;-Werte schrumpft 
sofort zusammen, wenn man die Leitfahigkeiten bei hohen Temperaturen 


z. B. 1000°K vergleicht. 
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Fig. 8 
log o, extrapoliert auf Zimmertemperatur 
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Fig. 9 
log o,; bei 1000° K 
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Figur 9 beweist deutlich, dass die grosse Variation der Leitfahigkeits- 
werte in erster Linie durch die Breiten der verbotenen Zonen bedingt ist 
und dass bei héheren Temperaturen die Leitfahigkeiten aller Proben sich 
einander stark annaéhern. Wir werden die Werte von o; bei Zimmer- 
temperatur brauchen zur Berechnung der Elektronenkonzentration N;. 
Entsprechend dem relativ grossen Fehler bei der Messung von AE, ist 
auch hier die Streuung, wie aus der Kurve zu sehen ist, gross. 

Figur 10 zeigt fiir eine typische Probe den Verlauf des Halleffektes. 
Uberraschend ist die hohe Temperatur, bei welcher, trotz der geringen 
Zahl der Stérstellen (1,8 x 1015/cm3), der Halleffekt sein Vorzeichen wech- 
selt. Aus dem Verhiltnis Reonst/ max errechnet man b = 1,0662 mit 
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Fig. 10 
Halleffekt der Probe 12,8 Ai% Si 


454 G. Busch und O. Vogt H.P.A. 


grosser Genauigkeit. Dieser Wert von 0 ist richtig fiir jene Temperatur, 
bei welcher R,,, erreicht wird, also etwa 300°C. 

Einige Halleffektskurven im Bereich von 30 At % Si zeigen tiberhaupt 
keinen Vorzeichenwechsel des positiven Hallkoeffizienten bis zu Tempe- 
raturen von 900°C. Dies heisst aber, dass b so nahe bei 1 liegt, dass, etwas 
vereinfacht gesprochen, der Eigenleitungshallkoeffizient R; = — 3 7/8 e 
1/n,;-(b — 1/6 + 1) den Stoérleitungshallkoeffizienten R, = — 3 2/8 e-1/n, 
nicht kompensieren kann. Dies lasst sich exakt zeigen mit Hilfe der schon 
erwahnten Formel von MADELUNG und WEIss”®) fiir den Halleffekt im 
Mischleitungsgebiet. Aber auch aus solchen Kurven ist 6 ohne weiteres 
genau genug ablesbar, denn auf alle Falle ist 1 < 6 < 1,001, d.h. 0, 
wird praktisch gleich 6,. 

Figur 11 zeigt, nach der exakten Formel fiir 1; berechnet, das Verhalt- 
nis n,/T*/2 logarithmisch gegen 1000/T aufgetragen. 
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log n,/T*/: als Funktion von 1000/T fiir die Probe 12,8 At % Si 
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Bei der numerischen Ausrechnung sieht man aber sofort, dass die 
Werte fiir den negativen Zweig der Wurzel so stark von den Werten b 
und m, abhangen, dass die Fehler (besonders des Faktors [3 m/8 e R + n,)) 
zu gross werden, als dass man etwa die Breite der verbotenen Zone aus 
der Steigung der Geraden errechnen kénnte. Der Absolutwert von n, ist 
kritisch von b — 1 abhangig, eine Grésse, die, wie oben erwahnt, tempe- 
raturabhangig sein wird. Deshalb ist fiir jene p-Typ-Proben, deren Hall- 
koeffizient das Vorzeichen nicht wechselt, die Bestimmung von n, auf 
Grund von Halleffektsmessungen mit gentigender Genauigkeit iiberhaupt 
nicht méglich. 

Figur 12 zeigt die aus den Halleffektskurven bestimmten Beweglich- 
keitsverhdltnisse } (fiir n-Typ-Proben wurde b, wenn auch ungenau, aus 
den Leitfahigkeitskurven nach HUNTER”!) bestimmt). 


"0 10 20 30)". 40 50 60 70 80 90 100 
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Fig. 12 
Beweglichkeitsverhaltnisse b fiir verschiedene Zusammensetzungen 


Figuren 13 und 14 zeigen die.aus dem Produkt Ro bei Zimmertempera- 
tur bestimmten Beweglichkeiten 6, und b,. Es ist méglich, beide aus zwei 
Anteilen zusammenzusetzen, einem 0, das, von Ge ausgehend, durch 
Zulegieren von wahllos angeordneten Si-Atomen infolge Storung des 
periodischen Potentials (alloy scattering) rasch abfallt und einem by das, 
von Si ausgehend, ebenso durch Zulegieren von Ge abklingt. Uber die 
genauen Kurvenformen lassen sich auf Grund unserer Messungen keine 
eindeutigen Angaben machen. 
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Die Beweglichkeiten sind sowohl { 
bei ca. 50 At % Si minimal, wie man bei reinem «alloy scattering» 
erwartet. GLICKSMAN}) hat zudem an » 


Zwischenbandstreuung beobachtet (interband scattering). Unsere 
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sungen von 6, sind zu wenig genau, um diesen Effekt eindeutig festzu- 
stellen. Falls wir aber den Quotienten 6 = b,/b, betrachten, so muss der 
Effekt deutlicher in Erscheinung treten. Wir diirfen namlich annehmen, 
dass das reine «alloy scattering» fiir Lécher und Elektronen mit zuneh- 
mender Si-Konzentration ahnlich stark zunimmt. Der Quotient b ist des- 
halb empfindlicher als 6, allein vom «interband scattering» abhangig. 
In der Tat zeigt die Kurve der b-Werte bei ca. 15 At%% Si (bei dieser 
Konzentration miissen wir nach GLICKSMAN maximales «interband scat- 
tering» erwarten) schon den minimalen Wert. Aus unseren Messungen ist 
also, wenn auch indirekt, ebenfalls ein Einfluss der Zwischenbandstreu- 
ung ersichtlich. 

Figur 15 zeigt die Inversionsdichte n; berechnet aus der Formel n,; = 
a,/e (b, + b,) aufgetragen fiir T = 1000°K. Uberraschend ist, dass bis zu 
einem Gehalt von 50 At°%% Si die Inversionsdichte konstant zu bleiben 
scheint und erst dann monoton auf einen 10mal geringeren Wert abfallt. 


log nj fir T=1000% 


At % Si 


Fig. 15 
Inversionsdichte ”,; bei 1000° K 


IV. Schluss 


Mit Hilfe unserer Messungen ist es uns gelungen, Beweglichkeiten und 
Inversionsdichte als Funktion der Zusammensetzung fiir die ganze Misch- 
kristallreihe Ge-Si zu bestimmen. Das elektrische Verhalten aller dieser 
Halbleiter lasst sich befriedigend mit dem Zweibandmodell beschreiben, 
nur bei Konzentrationen von ca. 15 At% Si muss zum Verstandnis der 
Elektronenbeweglichkeit in einem Dreibandmodell auch Streuung zwi- 
schen den zwei Leitungsbandern beriicksichtigt werden. 
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Dem Verein zur Férderung der Festkérperphysik an der ETH danken 
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Herstellung der Proben und bei den Messungen. 


Literaturverzeichnis 


G. Buscu und E. Moossr, Helv. Phys. Acta 26, 611 (1953). 
G. Buscu, Halbleiter und Phosphore, S. 158 (1958). 
H. Sr6HR und W. Kiem, Z. anorg. allg. Chem. 247, 305 (1939). 
E. R. Jounson und S. M. Curistian, Phys. Rev. 95, 560 (1954). 
R. BRAUNSTEIN, A. R. Moore und F. Herman, Phys. Rev. 709, 695 (1958). 
E. R. JoHNson und S. M. Curist1an, Phys. Rev. 95, 560 (1954). 
F. HERMAN, M. GricksmMan und R.H. PArMENTER, Progr. Semicond. 2Z, 1. 
8) A. Levitas, Phys. Rev. 99, 1810 (1955). 
®) M. GiicksMAN, Progr. Semicond. 3, 1 (1958). 
10) C, DrEssELHAUS, A. F. Kip und C. KitTEet, Phys. Rev. 700, 1218 (1955). 
11) M. GricksMAN, Phys. Rev. 702, 1496 (1956) 704, 1278 (1956). 
12) M. GricxksmaNn, Phys. Rev. 700, 1146 (1955). 
13) F. HERMAN, Phys. Rev. 95, 847 (1954). 
) R. H. PARMENTER, Phys. Rev. 704, 22 (1956). 
) W. G. Prann, Zone Melting, John Wiley & Sons, Inc., New York (1958). 
) J. R. Haynes und W. SHOCKLEY, Phys. Rev. 87, 835 (1951). 
) K. A. MULLER und J. WIELAND, Helv. Phys. Acta 27, 690 (1954). 
18) G. Buscu und U. WINKLER, Ergenb. d. exakt. Naturwiss. 29, 145-207 (1956). 
) 
) 
) 


B. ABELES und S. MreiBoom, Phys. Rev. 95, 31 (1954). 
O. MapELunNG und H. Wetss, Z. Naturforsch. 9a, 527 (1954). 
L. P. HunTER, Phys. Rev. 97, 579 (1953). 


459 


Der Entropieverlauf in Supraleitern mit 
magnetischer Zulegierung 


Jean Miller und Marcel Risi 
Laboratorium fiir Festkérperphysik, ETH, Ziirich 


Summary. For superconductors in which ions with a non vanishing spin are dis- 
solved, a first order transition from the superconducting to the normal state (without 
magnetic field) has been predicted theoretically. The measurement of the specific 
heat of a lanthanum-gadolinium mixed crystal shows, however, that no latent heat 
occurs at the critical temperature. 


Einleitung 


Der Einfluss der Austauschwechselwirkung zwischen den supraleiten- 
den Elektronen und eingelagerten paramagnetischen Ionen wurde von 
SuHL, Matruias!) und von BALTENSPERGER?) nach der Theorie von 
BARDEEN, COOPER und SCHRIEFFER und einem Modell von HERRING 
behandelt. Die in zweiter Ordnung Storungstheorie durchgefiihrten 
Rechnungen fiihren auch ohne ausseres Magnetfeld zu einer endlichen 
Entropiedifferenz zwischen Normal- und Supraleiter am Sprungpunkt. 
Die Giiltigkeit einer st6rungstheoretischen Behandlung des Phaseniiber- 
ganges ist allerdings problematisch!). MATTHIAS, SUHL und CORENZWIT?) 
untersuchten Legierungen zwischen Lanthan und seltenen Erden und 
bestimmten im Falle La—Gd die Abhangigkeit der supraleitenden kriti- 
schen Temperaturen und der ferromagnetischen Curiepunkte von der 
Konzentration. Dieser experimentelle Befund stimmt mit dem stérungs- 
theoretisch berechneten Verlauf?) befriedigend iiberein. In der vor- 
liegenden Arbeit wurde die spezifische Warme einer La~Gd-Mischkristall- 
probe im Temperaturgebiet der supraleitenden Umwandlung gemessen. 


Abschatzung der latenten Warme 


Figur 1 zeigt den von BALTENSPERGER berechneten Temperaturverlauf 
der Entropiedifferenzen bei verschiedener Stérung durch die Austausch- 
wechselwirkung. Die Temperaturen sind relativ zur kritischen Tempe- 
ratur des ungest6rten Supraleiters aufgetragen ; der Kopplungsparameter 
K enthalt die Stirke der Wechselwirkung und die Konzentration der 
magnetischen Ionen. Zur Abschatzung des zu erwartenden Entropie- 


460 Jean Miiller und Marcel Risi H.P.A. 


sprunges fiir einen bestimmten K-Wert geniigt ein Vergleich mit der 
maximalen Entropiedifferenz (im Magnetfeld) des ungestérten Supra- 
leiters. 
Sree 
(E*E*), /Te(0) 


66 08 or 

Te(0) 
Fig. 1 

Entropiedifferenzen gestorter Supraleiter nach BALTENSPERGER 
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Molvolumen und jy die Induktionskonstante. Nach Einfithrung des ; 


Temperaturkoeffizienten y der normalen spezifischen Elektronenwarme 
ergibt sich 
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Bezeichnet schliesslich x, den Bruchteil des zu erwartenden Entropie- 


sprungs fiir den gestérten Supraleiter von der maximalen Differenz im 
ungestorten Fall, so wird die latente Warme (fiir H = 0) 


Q=ag: I TO) eet, (4) 
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Resultate und Schlussfolgerung 

Die Herstellung der Lanthan-Gadoliniumprobe erfolgte in einer 
Vakuum-Zonenschmelzanlage®). Etwa 1 /10 Mol Lanthan mit 0,5% Gado- 
linium wurden im wassergekiihlten, versilberten Cu-Tiegel durch Hoch- 
frequenzheizung erschmolzen und wahrend mehrerer Zonendurchginge 
homogenisiert. Mit Hilfe einer empfindlichen Apparatur®) war eine pra- 
zise kalorimetrische Messung der spezifischen Warme im Heliumbereich 
trotz der relativ kleinen Substanzmenge méglich. Figur 2 zeigt den Tem- 
peraturverlauf der Molwarme des Mischkristalls, zusammen mit der 


102 Ws 


3,5 4,0 45 5,0 5,5) °K 


Fig. 2 
Magnetische Umwandlungen von La-Ausgangsmetall (a), La zonengeschmolzen (6) 
und La+0,5% Gd (c) sowie spezifische Warme von La+0,5% Gd (d). 


magnetisch beobachteten Umwandlung. Vergleichsweise wurde die 
letztere auch fiir das Lanthan-Ausgangsmetall, ferner fiir auf dieselbe 
Weise wie die Legierung zonengeschmolzenes Lanthan gemessen. Die 
beiden kalorimetrisch sichtbaren Umwandlungen entsprechen den 
Sprungpunkten der koexistierenden kubischen und hexagonalen Phase. 
Im Hinblick auf die ausfiihrlichen Untersuchungen von BERMAN, ZE- 
MANSKY und Boorse”) an reinem Lanthan wurden keine Versuche unter- 
nommen, einen kristallographisch einphasigen Mischkristall zu erzeugen. 
Bemerkenswert ist, dass durch magnetische Beobachtung nur die obere 
Umwandlung, bei etwa 3,7°K, wahrgenommen wird. Fiir die letztere 
ergeben sich aus den experimentellen Daten nach der Bedeutung von 
Gleichung (4) Werte von K ~ 1/3, «x ~ 0,5 und Q Set 10~* Ws/Mol. 
Auch unter Beriicksichtigung der Tatsache, dass eine Energie dieser 
Gréssenordnung auf die beiden Umwandlungen zu verteilen ware, ist dies 
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mit der Messung unvereinbar. Die Phasenumwandlung kann deshalb 


nicht im Sinne von Figur 1 erster Ordnung sein. A oe 
In Figur 3 ist die spezifische Warme von La-Gd mit derjenigen von 
reinem Lanthan nach BERMAN ef al. verglichen. Daraus ist ersichtlich, 
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Spezifische Warme von La und La+0,5% Gd 
Die gestrichelten Kurven entsprechen der Messung im Magnetfeld 


dass der Koeffizient y des Elektronenanteils durch den Einbau von wenig 
Gadolinium nicht in signifikanter Weise verandert wird, was auch der 
theoretischen Erwartung entspricht. 

Das Nichtauftreten eines Entropiesprunges lasst die Anwendbarkeit 
der St6rungstheorie auf Probleme dieser Art fragwiirdig erscheinen. 
Immerhin ware es wiinschenswert, den exakten Verlauf der Entropie am 
Sprungpunkt eines gestérten Supraleiters zu verfolgen, in dem die Kompli- 
kation der kristallographisch bedingten doppelten Umwandlung wegfallt. 

Wir danken Herrn Professor G. Buscu fiir seine Unterstiitzung, Herrn 
Dr. W. BALTENSPERGER fiir wertvolle Diskussionen und dem Schweize- 
rischen Nationalfonds zur Férderung der wissenschaftlichen Forschung 
fiir finanzielle Hilfe. 
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Galvanomagnetic Effects in Three-Band Semiconductors — 
Experiments with p-Type InSb*) 


by Gaston Fischer 
National Research Council, Ottawa (Canada) 


(3. III. 1960) 


The resistivity and Hall coefficient of a p-type single crystal of InSb have been 
measured as a function of magnetic field strength and temperature. The ranges 
covered extend from 0 to + 8 KOe and from 78° K to 300° K. Equations are derived 
for the Hall effect and the magnetoresistance which are applicable to isotropic 
semiconductors containing an arbitrary number of non-interacting degenerate 
bands, and valid for any magnetic field strength. In particular a three-band model 
is discussed in detail and formulae are given by which it is possible to derive values 
for the concentrations and mobilities of the various charge carriers from the de- 
pendence of the Hall coefficient and resistivity on the magnetic field. This model 
appears valid for p-type InSb in the extrinsic range. It predicts the presence of 
two kinds of hole with highly different mobilities. In the intrinsic range the model 
fails by giving a negative concentration of high mobility holes. An alternative model 
consisting of only one band of holes but taking various scattering mechanisms into 
account is found to be equally good at low temperatures, but also inadequate in 
the intrinsic range. The failure of these two models at high temperatures supports 
Ehrenreich’s theory of predominantly polar scattering between 200° K and 500° K. 


1. Introduction 


Experimental evidence of the presence, in InSb, of two bands of holes 
has been recently reported*)?). A detailed account of the situation regard- 
ing this question has been given by FREDERIKSE and HosLER?), and we 
refer the reader to their paper for extensive references. Theoretical treat- 
ments’) generally agree with an electronic structure consisting of one 
isotropic conduction band and two or three valence bands capable of 
contributing to the galvanomagnetic effects. A first valence band, ob- 
served in all experiments that depend on the electronic structure, is 
characterized by a high density of states and a heavy effective hole mass 
of about .18 mp». The second band which is often postulated has a low 
density of states and a very small effective mass. Whereas everyone agrees 
that the light hole band is isotropic, opinions are divided about the heavy 
mass band. A third band with a very heavy mass of 1.2 mp, has only been 


*) Submitted in partial fulfilment for a Ph. D. degree at the University of 
Neuchatel, 
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observed in cyclotron resonance experiments'), and, in agreement with 
theory, it is assumed to lie energetically much lower ?)?). 


FREDERIKSE and HosLEr2) tried to obtain information on the band 
structure of InSb by performing galvanomagnetic measurements on p- 
type material below 78° K. They can explain their results with either one 
kind of hole and scattering predominantly through ionized impurities, 
or else two kinds of hole and mainly thermal scattering (scattering 
through thermal waves). In view of the theoretical band calculations and 
the evidence from cyclotron resonance experiments1) they decide in favor 
of the second mechanism. With the hope of obtaining a decisive choice 
between the two models proposed we have performed systematic galvano- 
magnetic measurements on a similar sample of p-type InSb — kindly given 
to us by Dr. FREDERIKSE —, but in a different temperature range. This 
range, between liquid nitrogen and room temperature, was so chosen as 
to insure an increased contribution to scattering by lattice waves. If the 
light mass holes postulated at low temperatures belong to a valence band, 
it is reasonable to assume that their number should increase with temper- 
ature; this increase need not, however, be in proportion to that of the 
heavy mass holes. A decrease of the number of light holes would neces- 
sitate a rather improbable temperature dependence of the band structure, 
or else a completely different origin would have to be attributed to these 
holes, for example, some kind of surface states. With the assumption of 
predominantly thermal scattering we would also expect holes from a 
valence band to show a mobility that decreases with increasing temper- 
ature. When thermal scattering alone is assumed the velocity distribution 
of the charge carriers in a non-degenerate semiconductor will lead to a 
certain variation of the resistivity and Hall coefficient with the magnetic 
field 4). However, these variations are relatively small and can not account 
for the variations observed (cf. section 4). We shall ignore this effect in 
the discussion of our three band model, assuming a uniform, field in- 
dependent mobility in each band. In other words, each band is treated as 
a degenerate and isotropic band as in some metals. This model, which 
will be discussed in greater details in sections 3 to 6, appears, at first, to 
account extremely well for the properties observed; but when the compu- 
tation is carried out completely certain inconsistencies are revealed. One 
finds a concentration of fast holes which decreases when temperature 
increases, becoming even negative above 150°K. At the same time a 
mobility of the fast holes is found that increases steadily with tempera- 
ture, reaching values of about 2 x 105 cm2/V. sec. While some explana- 
tion might be found for these unusual dependences on temperature, the 


negative charge concentration that would be required is indicative of the 
failure of the model in the intrinsic range, 
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It will be shown in section 7 that the alternative model of two bands 
only, with scattering by ionized impurities as well as lattice waves, is also 
inadequate at high temperatures. The reason for the failure of both 
models above 150°K probably lies in the rapid onset of a new scattering 
mechanism. EHRENREICH®) has shown that between 200°K and 500°K 
polar scattering (i. e. scattering through longitudinal optical modes of 
vibration) is predominant. EHRENREICH’s calculations nevertheless sup- 
port a three-band model. 

Hall effect and conductivity of InSb as a function of magnetic field 
have been measured by many investigators, but the first systematic 
description of a model consisting of three bands was given by WILLARD- 
SON ®) in an investigation of p-type germanium. A fine structure analysis 
of a number of #-type semiconductors has been carried out by BEER”) 
and BEER and WILLARDsoN»). Their experiments on germanium, silicon, 
diamond and aluminum antimonide reveal maxima and minima which 
they can explain with a complex scattering mechanism and the presence 
of two kinds of hole. To carry out such an analysis requires the help of 
big computing devices. 


2. Experimental Procedure 


From a p-type single crystal of InSb a sample appropriate to the meas- 
urements was ground to size with fine emery paper since the material was 
too brittle to be cut with a diamond saw. Orientation and dimensions of 
this sample are given in Table I. The sample was mounted in the same 


Table I 
Dimensions in mm and Orientation of the Single Crystal Sample 
| l t) d w | t 
Dimension. . . ‘16 16 4.80 3.86 1.14 
Orientation. . . (100) (100) (100) 9° off (010) | 9° off (001) 


] = length of sample; 6 = distance between current leads; d = distance between 
potential leads; w = width; ¢ = thickness 


way as described in a previous paper®), but the current leads were soldered 
onto the whole areas of the smallest sample faces in order to ensure a 
more regular potential distribution. The soldering was done with indium, 
platinizing solution being used as a flux. The geometry of the sample is 
a factor which can substantially affect galvanomagnetic measurements. 
The work of LippMAN and KuurT?®) indicates that with the dimensions 
of our sample the Hall constant should not be affected by more than one 
percent, while a rather greater alteration must be expected in the mag- 
netoresistance, particularly at higher fields. The technique of pressure 
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contacts for the potential and Hall voltage leads®) provides very small 
areas of contact to the sample, along lines of constant potential, and 
should thus cause only a very small perturbation. 

Our measurements were consistently performed between — 8 KOe and 
+8 KOe. No significant asymmetry in the magnetoresistance or Hall 
effect was found. The largest difference between the positive and negative 
branches of the resistivity curves was only 2%; it was systematically in 
one direction below 190° K and in the other direction above, being great- 
est at the highest temperatures. Except in the vicinity of the sign reversal, 


Sa a 


(Q2+-cm) 


TE 


H 


T 


103/T °K 
ihe os Fig. 1 
Resistivity versus temperature of a single crystal of InSb at magnetic fields of 0 
and 8 KOe 


at 150° K, the Hall coefficient was found to be perfectly symmetrical with 
the magnetic field H. Where it changes sign the Hall coefficient is so 
sensitive to any change in the concentration of impurities that an appreci- 
able systematic asymmetry must be expected. The range of temperature 
over which this occurs is narrow, from 150° K to 170° K, and if one takes 
averages between the positive and negative field readings one may expect 
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to obtain reasonable results. For the sake of consistency this averaging 
procedure was carried out with all measurements of the resistivity, 0, 
and the Hall voltage, V,,. The almost perfect symmetry observed justi- 
fies the technique of pressure-contacts, and indicates a high degree of 
homogeneity of the sample!4). 

The magnetic field was calibrated with a nuclear magnetic resonance 
spectrometer. Care was taken to identify the whole hysteris cycle; when 
resetting a certain field the current was first increased well into the 
saturation range and then monotonically decreased to the appropriate 
value. The accuracy in resetting a given field was of the order of + 10 
Oersteds. 

Figs. 1 and 2 reproduce the temperature dependence of the resistivity 
and Hall effect in the fields H = 0 and H = 8 KOe. With these proper- 
ties we can obtain a rough estimate of the purity of our sample by assum- 
ing that only one kind of hole is present at liquid nitrogen termperature 
and by simply equating the number 7, of these holes to the number NV 


1000 oss aie te aly = 


A,x1073 (cm3/ Coulomb) 


Fig. 2 
Hall coefficient versus temperature of a single crystal of InSb at magnetic fields 
of 0, 8 KOe and co 
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of acceptors per cm*. We shall use the approximate equations (2.1) and 
(2.2) to perform this computation (the symbols are defined in the next 
section). 


1 

OTe see 2st 
Ona von 2-6 2 cm (2.1) 
A,(77°K) = —— = 14 x 10% cm?/Coulomb (2.2) 

Ng @ 

From (2.2) one readily obtains 
| ty = Ne = 45% 10% em (2.3) 

cA, 

and with (2.1) one can get b, as 

b, = ——— = 5-4 x 108 cm?/V. sec (2.4) 
UENARY 


3. Equations of the Three-Band Semiconductor 


We shall follow CHAMBERS!) to derive the resistivity @,, and Hall 
coefficient, A,,, of a three-band semiconductor. Let us define 


t, = A,,o; H (3.1) 
and 
=~ (3.2) 
@; Pate » 


where o, and 4,,, are the conductivity and Hall coefficient of the separate 
band 7. Chambers has shown that for any number of non interacting and 
isotropic bands one can write 


41 


and 


n 


i PC (3.4) 


y= 1 


with @ and ¢ related to the conductivity o and the Hall coefficient A ,, 
of the complete system: 


t= ae o H (3.5) 
oO 
Caries, (3.6) 


It is worth noting that the field H is proportional to every ?; and to ¢. 
If we assume in each band 7 a concentration of carriers , and a uniform 
mobility b;, we can write 


t= nzed,... (¢=1,2,...H) (3#7) 
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and y Diet Ios (3.8) 
Expressions (3.7) and (3.8) are given with the convention that e is taken 
positive, electrons are attributed negative , and b,’s, and holes are given 
positive 1; and ),’s. 
From (3.5) and (3.6) it is now possible to calculate the resistivity 
u = 1/o and the Hall coefficient A,, of the complete system: 


snl aa a) a9 
Om 3 (a +k j+#4, 
Eno] IL'+ bf HP) | +2 Son, bd (1b, be | iT a+o,19| 
t 1, 7 
5 zm, Sue (3.10) 
40S 7 


t {i,k 
oo Fe salTocopom | £3 2 3mm b; by (1+; by | IT0+62H9)| 
4 tf 4, 


It is seen at once that both formulae are quotients of two even poly- 
nomials of order 2 (wm — 1) in H, where v is the number of bands. The 
polynomials of the two denominators are identical. 

We shall now consider a three-band model. Expressing everything in 
laboratory units®), and writing (10-*§ H)? = x, one can reduce (3.9) and 
(3.10) to the following simple formulae 


il A+ B*r+ Lx 


CH eA Det Me? ean) 
ik E+ Fa+Nx 
er ~ e@ At+De+ Mx? (3.12) 
For the various parameters of these formulae one obtains: 


B = ny by (bg? + 53) + mq De (b,? + bs?) + mg bg (by? + bg?) (3.14) 


L = (ny bg bg + Nq Oy bg + Mg by by) Dy by b3 (3.15) 

D = (ny + Mg) 6,2 by? + (m1 + Mg)? by? bg” + (Mg + M3) bp? 55? (3.16) 
+ 2 ny Ng by by by? + 2 Ny Nz by bg by? + 2 Ny My dy bg by? 

M = (ny + Ne + Ng)? b,? be? 55? (317) 

E = ny 6,2 + nq 62 + 1 0,” (3.18) 


F = ny 6,2 (bg? + 55?) + M2 bp? (by? + 057) + mg bg? (0,2 + 0,7) (3.19) 
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The parameter A, defined in previous papers 913) is not explicitly in- 
dependent of the magnetic field H, as it is for the two-band model. 


_( Ayq-A / @H-—Q) \ __ A®*F-ED+(4*N—-EM)x 
7A | Ay ; VAG ee ae 


If the coefficients of the above expression for A are independent of H, 
then A cannot become an extremum at fields other than H = 0 or H=co. 

We shall now discuss the properties of our three-band model, with the 
additional assumption that all charge carrier concentrations and mobil- 
ities are independent of the magnetic field. m, and ), are attributed to 
electrons and are thus negative. m, and by refer to the heavy holes, 7; and 
b, refer to the light holes, and these four parameters are therefore posi- 
tive. The light holes are assumed to have a higher mobility, and they 
belong to a band with a lower density of states; one can then write the 
inequalities 


Ny > Ng (S222) 
by < bs (3.23) 


We shall also assume that the mobility b, of the electrons is larger than 
the mobility }, of the heavy holes. Thus 


— b,, b; > by > 0 (3.24) 


In principle it should be possible to solve the system (3.13) to (3.20), 
obtaining first two relations between the eight equations; this would re- 
duce the system to only six equations. Then secondly, solve for the six 
physical parameters , to bs. However, the complexity of the system is 
so great that it seems appropriate to try first to determine the general 
and particular characters of our model for the two kinds of material, f- 
and n-type. 


4. Discussion of a p-type model of InSb 
We shall speak of a £-type semiconductor when, for every temperature, 


N= n,+n.+ nz > 0 (4.1) 


If all acceptors and donors are fully ionized, M will be a constant; this 
will happen at all temperatures where kT is much greater than the ioniza- 
tion energy of the acceptors and donors. We can check if Jt is a constant 
in our sample over the temperature range of our measurements, since 


= uh N 1 
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Figure 3 strongly suggests that A,, and therefore also 9, are constant. 
Equation (4.2) is of a very general character; if we write N = Yn, then 
t=1 


for a system of any number » of separate bands, 


A = ae (4.3) 
where ., the subscript of Jt, means that any change in the concentrations 
n; due to the magnetic field has to be taken into account. This result is no 
different from the conclusions which can be drawn from a one- or two- 
band model, and the observed constancy of A, with temperature does 
not provide evidence in favor of any particular number of bands. It is, 
nevertheless, interesting to note the good convergence of all the curves 
of Figure 3 towards a constant, mobility independent A,, particularly 
if we remember that at finite fields the Hall coefficient can depend very 
much on the mobilities. 
Let us consider the ratio 


Ay _ EM _ mb +n,b.?+ mbes" - N (4.4) 
Ac, AaN (n,b, tq, + abs) 
Ay _ Mm NOP +z Ny? + nz Nb," (4.5) 
Ac (by + Ngby + Mgbz)” 


At very low temperatures 1, vanishes (our sample is free of donors, cf. 
Table III), and % simply equals n, + ns. Because of (3.23) it is then pos- 
sible to have 


Ay 
a SSall (4.6) 


This result is very important, since it cannot be obtained with a two-band 
model of carriers with opposite charges. A two-band semiconductor with 
carriers of opposite charges requires condition 


Ao 4.7 
Aco Se pea 


Our present measurements on single crystalline InSb, as well as un- 
published ones on a polycrystalline sample, indicate that condition (4.6) 
is fulfilled and give support to a model of at least two kinds of hole. At 
this point it can be argued that with the consideration of thermal scatter- 
ing our findings could be explained within the framework of a two-band 
model. Witson#) has shown that owing to the thermal spread of the 
velocities a semiconductor will require 


Ag eves 4.8 
oar 1.18 (4.8) 
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A,, 10> (cm3/Coulomb) 
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Our measurements give, however, a definitely larger ratio. According to 
Figure 3 we have 
Aes 113,900 
Aco 9,400 


1.48 (4.9) 


and the value obtained with a polycrystal is about 1.35. These results, 
therefore, are easier to explain with two kinds of hole than with a thermal 
spread of velocities. HrostowskI ef al.14) also observed a ratio greater 
than 1.18. 

It can be seen that within a certain range of temperatures the same 
ratio A,/A,, can obtain negative values of a magnitude several times 
greater than unity. This prediction, which is well realized in our measure- 
ments in the range of 145°K to 195°K (cf. Fig. 2), is only typical of 
semiconductors with carriers of opposite signs. 

There is, however, a property which can only occur in semiconductors 
with uniform mobilities in each band when at least three kinds of carrier 
are present; this is an extremum of 4,, for fields different from zero or 
infinity. Considering condition (4.10), 


OAy 


—H_ = 0 (4.10) 


we obtain 
x* (ND — FM) +2 (NA?— ME)+ A? F-ED=0 (4.11) 


and look for positive roots of this equation. Let us start by rewriting 
equation (4.11) in the simpler manner 


ax*?+2bx%+c=0 (4.12) 


A careful study will show that at the lowest temperatures all three coeffi- 
cients a, 6 and c of this equation are negative. One by one these coeffi- 
cients change sign in going through zero. First to change is c, then 6 and 
finally a. In the range where a and c have opposite signs there will be 
a maximum of A,, versus H. Outside this range there will be no extremum 
(cf. Table II and Fig. 3). No such extremal values are possible with a 
similar two-band model. The present three-band model could thus explain 
the maximum in the Hall coefficient observed by HowarTH ¢é¢ al.1°) as 
well as in our present (Fig. 3) and previous®) papers. 


Fig. 3 
Hall coefficient versus magnetic field of a single crystal of InSb at various temper- 
atures. The points are experimental and the curves are calculated. Note the change 
of scale on the abscissa to bring out the important features near H = 0Oand H = ov, 
An appropriate choice of scales for the two halves of the diagram will ensure 
continuous derivatives. The scales on the abscissa are the same as in Fig. 4, and 
the reader is referred to that figure for greater clarity. 
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Resistivity versus magnetic field of a single crystal of InSb at various temperatures. 
The points are experimental and the curves are calculated. Note the change of 
scale as in Fig. 3 

We have now gathered sufficient information to predict the general 
behaviour of 4A,, versus magnetic field H and temperature for a s-type 
semiconductor having two types of positive charge carrier, In Figure 3 
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calculated curves are displayed which are of the type (3.12) and also fit, 
as well as possible, our own measurements. There is good agreement. 

A discussion of the resistivity @,, similar to the above discussion of A ,, 
is not of great interest, since there is no essential difference between the 
predictions for @,, of a two- and three-band model. The differences are 
only quantitative. Figure 4 gives calculated curves according to (3.11) 
and our measured points. The denominator of the calculated 9,, curves 
is the same as that of the Hall coefficient curves (Fig. 3), as required by 
the theory. The numerator ignores the two unknown relations which 
must exist between all the parameters involved in the formulae (3.11) 
and (3.12) and was simply chosen to give a satisfactory fit. 

Table II and Figures 5 and 6 give the values chosen for the parameters 
appearing in formulae (3.11) and (3.12), at the various temperatures of 
our measurements. 

In section 6 a complete solution of the system of equations (2.13) to 
(2.20) is given, and a computation of the charge carrier concentrations 
and mobilities is carried out. 


104 


Fig. 5 
Parameters 4, B, L, and M of formulae (2.11) and (2.12) versus temperature. 
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Fig. 6 
Parameters D, E, and F of formulae (2.11) and (2.12) versus temperature 


5. Discussion of n-type InSb 
Although we have done no experiments with -type material, we shall 
discuss briefly the properties to be expected from u-type InSb, when 
again (3.24) is valid. 
n-type semiconductors can be defined by the condition 
N= n, +n + n3< 0 (5.1) 


Assuming that above a certain temperature all donors and acceptors are 
fully ionized, and that the magnetic field has no effect on the m,’s, one 
would again expect A, to be a constant 
1 
Considering the ratio A,/A,, as defined by (4.5) one sees at once that 
for an n-type semiconductor with only one kind of electron and satisfying 
(3.22) and (3.24) one always has 


0< ous <1 (5.3) 


PS, 


ats ~ Gaston Fischer H.P.A, 


This result is independent of the number of bands of holes. Again it | 
must be said that this condition may be slightly violated because of the 
thermal velocity spread, to the extent shown by Witson*). One could | 
thus replace (5.3) by 

on 4 =e (5.4) 


In both inequalities (5.3) and (5.4) the equality sign can only occur at 
low temperatures, Ay is negative like 4, and because of (3.24) never 
changes sign with temperature; its magnitude will decrease when the — 
temperature increases, unless extremely improbable temperature varia- 
tions of the mobilities take place. 

We shall now look for possible extrema of 4,, versus H. Again (4.10) ”| 
will give us (4.11) which we write more simply as (4.12). One can see that — 
a, b and ¢ are always negative, and as a result there should be no maxima 
or minima. It must be noted, however, that unlike #-type InSb for which 
A,, can vary over an extremely large range of values, extending from 
positive values larger than A,, to negative values of a magnitude several 
times larger than 4, n-type InSb only allows 4,, values in the range 
given by (5.3) or (5.4). Mobility and charge carrier concentration changes, 
which are difficult to observe in ¢-type InSb because of the large varia- 
tions of 4,,, may be more readily detected in n-type InSb. It is therefore 
particularly interesting that a number of recent experiments with #-type 
InSb have shown features which are not as yet wholly understood. 

FREDERIKSE and Hosier") have observed several maxima and minima 
of the Hall coefficient in n-type InSb at 78°K and below; they give no 
explanation of this behaviour. BATE, WILLARDSON and BEER") have also 
observed a minimum of A,, versus H in n-type InSb at temperatures of 
55°K to 195°K, for which they too could give no explanation, although 
they considered complex scattering mechanisms. 


6. Computation of the Charge Carrier Concentrations and Mobilities 

The system of eight equations (3.13) to (3.20) could first have been 
reduced to only six independent relations, since there are only six un- 
knowns. However, this seemed too complicated and we tried to obtain 
@ solution from a set of anysix equations. The remaining two were then 
used to check the consistency of the experimental parameters with the 
theory. The mathematical method which will be described in Appendix I 
has been chosen because of two important advantages. First of all it is 
algebraically quite simple. Secondly, it does not make use of B and L 
which are determined from the magnetoresistance measurements. As has 
been seen in section 2, magnetoresistance is more affected than Hall effect 
by sample geometry, and it is advisable to discard those parameters 
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which have been derived from the dependence on the magnetic field of 
the sample resistance. With the computed carrier concentrations one can 
in turn obtain calculated values of B and L. It is interesting to compare 
these calculated values with those obtained from the experiments 
(Table II). The agreement is very good and indicates that all the experi- 
mental parameters obtained are highly compatible with each other within 
the theory presented; it is also indicative that the geometrical effect 
produced only small perturbations. 

Table III and Figures 7 to 12 give the computed charge carrier concen- 
trations, ”;, and the mobilities, b;, versus the temperature T. With the 
exception of m, and 0, the values obtained appear to be very reasonable, 
not too scattered, and with a plausible temperature dependence. The 
values obtained for m, and b, are reasonable only below 150°K; above 
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Concentration of electrons versus temperature 
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Fig. 8 
Concentration of «slow» holes versus temperature 


that temperature 1, becomes negative, while b, starts increasing towards 
rather high values. The negative values of m, seem to be a physically im- 
possible result, since by definition (section 3) we would always expect the 
same signs for ; and its corresponding 0;. The success of our model below 
150° K was to be expected, since it is in that temperature range that fea- 
tures most characteristic of a three carrier model appear to be followed 
by our sample. 

Figure 13 is a graph of log [— n, (n, + n;)/T?] versus 1/T. Simple acti- 
vation theories predict this relation to be linear, with a slope yielding the 
energy gap at the absolute zero. We obtain AF = 0.27 eV, a value slightly 
higher than the recent quotation of 0.25 eV38). 


7. Discussion of an Alternative Model 
A model consisting of two degenerate bands, one of electrons and one 
of holes, has proved inadequate to explain the field dependence observed. 
Only in the narrow range from 150°K to 160°K does it happen that our 
experimental curves A,, and @,, can be represented almost equally well 
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Concentration of «fast» holes versus temperature 


by a two band model of properties similar to the three-band model dis- 
cussed so far. To check if taking the thermal spread of velocities and the 
scattering by ionized impurities into account would improve the situation 
it is convenient to consider the parameter A defined elsewhere®)!*). We 
recall that, under reasonable simplifying conditions, 4 should obey the 
following relation: 


A cE BA at 7.1) 


AH =0) =| 1+ (@-y/(Q-1) a 


(we refer to reference 9) for the definition of the symbols) and we have 
erroneously stated®) that the following inequality follows: 
A (0) > A (co) (7.2) 


(7.2) is correct only when A(oo) satisfies the very restrictive condition 
(7.3): 
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Fig. 10 
Mobility of electrons versus temperature 
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Fig. 12 
Mobility of «fast» holes versus temperature 


This condition is not satisfied in p-type InSb and it is seen in Figure 14 
that one has throughout 1(0) < A(oo). 

Depending on the degree of degeneracy and on the relative amounts 
of scattering by lattice waves and ionized impurities « and y should be 
comprised between the following limits*) 


Sox 1 (7.4) 
2 = 1 (7-5) 


Now Q, A(0) and A(oo) can be derived from our measurements, using 
functions (3.11) and (3.12), and the parameters of Table II. We know 
that these calculated functions fit the measurements very well and it can 
be seen in Figure 14 that the values so obtained are likely extrapolations 
of the experimental points at finite magnetic fields. Assuming for « the 
three values .5; .849; and 1 one can calculate y. If the y values obtained 
satisfy (7.5) we might conclude that our alternative model is valid for 
p-type InSb. As can be seen from Table IV and Figure 15 this does not 
occur for all temperatures. Below 165°K y satisfies condition (7.5) and 
below 160° K all y values are so closely similar that one would be inclined 
to accept our alternative model. However, at the higher temperatures 
this model gives unacceptable results. 


H.P.A. 
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103/ T °K 
Fig. 13 
Graph of log [—, (m,+,)]/T* versus 1/T. The straight line has a slope which can 
be identified with —AE/kT, yielding for the energy gap AE = 0-27 eV (k = 
BOLTZMANN constant) 


8. Conclusions 


The two models considered in this paper appear equally well suited to 
explain the properties of p-type InSb in the extrinsic range, but they 
both fail in the intrinsic range. In view of a great amount of evidence 
from other sources the three-band model is more likely to correspond to 
the facts. The analysis carried out here gives detailed information about 
the concentrations and mobilities of the different charge carriers. In the 
intrinsic range EHRENREICH®) has shown that the three band model can 
be maintained provided polar scattering is considered as the dominant 
mechanism determining the mobility of the electrons. 
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Fig. 14 
Field and temperature dependence of the function 4 defined by (3.21). The points 
at H = 0 and oo are calculated with the help of Table II; all other points are 
experimental 
Appendix: 


Solution of the Equations (2.13) to (2.20)*) 
The three mobilities }; are obtained as solutions of a cubic equation 


65 — ab? + Bb -—y=0 (A.1) 
where «, 8 and y are simple function of the mobilities. 


a = by + by + by (A.2) 


*) The mathematical expressions of this solution have been worked out by Mr. 
Andrew Korsak, to whom we are very much indebted. : 
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T °K 
Fig. 15 
Temperature dependence of parameter y discussed in the alternative model 
cf. section 7) 


B am by be ai bs bs oe bs by (A.3) 

y = by by bs (A.4) 

«, 6 and y can be expressed in terms of the experimental parameters A 
to N appearing in (2.11) and (2.12). Since we have eight non-independent 


parameters, these expressions are not unique. We shall give here expres- 
sions which do not involve B and L. 


N 
y= (A.5) 
a= + (E+/D+24/M ) (A.6) 
os ees (A.7) 


It is important to note that with our model, and with p-type InSb, 
/M is a negative number — cf. eqs. (2.17) and (2.24). Therefore y is also 
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a negative number. It can also be shown that aA-E is negative at low 
temperatures and positive at high temperatures, as a result the sign in 
front of the main root in (A.6) is not known a priori. A diagram of the 
positive values of this root exhibits a very well defined minimum at 
about 155°K. This minimum comes close to zero, and since we expect 
«AE to have a slowly changing derivative we assume the change of sign 
to occur at that temperature. Introducing the values obtained for «, pb 
and y into (A.1) gives an equation which always has a large negative root, 
attributed to b,, and small and large positive roots, attributed to b, and 
bs respectively. 

The charge carrier concentrations, ;, can easily be expressed in terms 
of the mobilities, b,, when solving the following set of equations: 


a a a (A.8) 
My by + Mz by + Nz b3 = A (A.9) 
Ny 0%: Ny 05" + uz bs? = EL (A.10) 
and the solution is 
E—A (by+ bs) + ae ; 
r= (A.11) 


(by — 63) (6, — bg} 


with similar formulae for m, and ns. 
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Compte rendu de la Réunion de la Société Suisse de Physique 


a Winterthur les 7 et 8 mai 1960 


Président: Prof. D' H. Sraus (Zurich) 
Secrétaires: Prof. Dt J. ACKERET (Zurich) 
Prof. Dt B. Virroz (Lausanne) 


Partie administrative 


En l’absence du président et du vice-président de la Société, cette 
séance est présidée par Prof. J. RossEv. 


Sont re¢us comme membres ordinaires: MM. H. BircEr (Inzlingen, 
Allemagne), L. CHoLLET (Neuchatel), H. Curist (Bale), A. DE HALLER 
(Zurich), C. POpPpELBAUM (Dornach), H. WINKLER (Zurich). 

Les comptes annuels et le rapport des vérificateurs sont donnés puis 
acceptés. 

Prof. M. Frerz, rédacteur des Helvetica Physica Acta, expose son rap- 
port sur la situation de notre périodique. 

Prof. P. HuBer, président du Comité National Suisse de Physique, 
donne également communication de son rapport annuel. 

Suivant le vceu du président, le professeur F. HOUTERMANS rappelle 
les mérites du professeur D™ GREINACHER qui vient de féter le 31 mai 1960 
son 80° anniversaire, et qui fut président de la Société Suisse de Physique. 
A cette occasion, les voeux les plus chaleureux lui sont exprimés par Il’as- 
semblée au nom de la Société Suisse de Physique. 


Partie scientifique 


Dix communications du domaine de la physique appliquée paraissent 
dans «Zeitschrift fiir angewandte Mathematik und Physik (ZAMP)». 
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Méthode de mesures du pouvoir thermoélectrique 
intrinséque (sans conducteur de référence) 


par ALBERT PERRIER, Lausanne 


I. Le probleme et le principe de sa solution. — Dans l’expression de la 
force électromotrice d’un couple thermoélectrique 


BE ik, HAV 


les composantes EF, et E,, sont fonctions exclusivement de la différence des 
températures et de la nature de chaque conducteur, elles sont «intrin- 
séques»*). Et cependant leur détermination a toujours été basée sur la 
mesure de fem. de couples, c’est-a-dire s'est toujours appuyée sur un con- 
ducteur de référence (usuellement Pb), en faisant appel ala formule thermo- 
dynamique classique de Lord Kelvin. L’auteur propose ici une méthode 
qut libere completement de cette sujétion et par conséquent des hypothéses 
qu'elle implique (voir toutefois réserve in fine). 

En bref, cette voie nouvelle se fonde sur la mesure de l’altération de I’ ef- 
fet magnétothermoélectrique «longitudinal» liée al effet transversal sans a’ ail- 
leurs exiger la connaissance de ce dernier. 

Maintenons un gradient thermique fixe parallélement a la plus grande 
dimension (dir. ox) d’une lame conductrice rectangulaire. La force élec- 
tromotrice qui sy établit a été interprétée par l’auteur comme résultant 
de l’équilibre entre un «autocourant thermoélectrique» I, (existant en l’ab- 
sence de champ électrique et ne correspondant a aucune transformation 
d’énergie) et un courant égal et de sens inverse entretenu par un champ 
électrique E,, = — grad V ,,. 

Ce qui s’exprime localement par 


Jin + Ey,Jo = 0 (1) 


Appliquons un champ magnétique H normal a la lame. I] se manifeste 
une fem. E, (normale a la fois 4 H et au gradt: effet v. Ettingshausen- 
Nernst) et une variation dE, de la fem. longitudinale. Si l’on court-cir- 
cuite «transversalement» la lame par un empilement de conducteurs de 
résistance négligeable (reliant les arétes paralléles a ox), la tension E, 
s’évanouit et l’effet se raméne a une nappe de courant de densité J’,. Nous 
caractérisons briévement le premier mode d’expérience par I’indice 0 «ou- 
vert», phénoméne: tension sans courant), le second par («fermé»: courant 
sans tension); cette description est classique. Dans l’hypothése rappelée 
ci-dessus, le phénoméne essentiel devient d’une part une modification 
longitudinale» 6J,,,, de l’autocourant, de l’autre l’apparition d’une com- 


*) Nous préférons ce qualificatif 4 celui d’«absolu», souvent employé, comme 
aussi 4 «spécifique» qui peut préter 4 confusion. 
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posante «transversale» /),,) on doit de plus tenir compte de ce que simul- 
tanément la résistivité est changée ((magnétorésistance» de). 

Considérons les effets longitudinaux (ox), éerivons les équations d’équi- 
libre dans les conditions / et 0 (applications de l’équation (1)) 


(Ji, + OF) (@ “+ O0/) (Ey, + OE y,) (2) 

(Jin + OF) (0 O00) (Ei, + OE tho + OF tho) (3) 
Retranchons (3) de (2) 

(Tu + OT) Cay ~ 00.) = — OB y= 0B) (4) 

os (Ju + 8Jy) = — Sesto (5) 


O0/ = 005 


Ce qui nous apporte Ja solution, remarquablement simple, de notre probleme 
expérimental, 

L’obstacle en effet qui s'est toujours opposé jusqu ici a la mesure directe 
du potentiel thermoélectrique, A savoir le potentiel intrinseque des sondes 
elles-mémes est ici éliminé; car il est parfaitement possible, moyennant 
précautions appropriées, de déterminer sans ambiguité la variation magné- 
togalvanique dans les lames. 

Nous allons arriver au méme résultat, particulidrement important par 
une voie plus générale; moins bréve, elle gagne en force persuasive, 

Superposons au gradient thermique un courant entretenu par une 
source extérieure réglable (densité 7). A son aide, nous relevons des carac- 
téristiques E = f (J) dont les équations sont 


LJ — Jin + OJ nd] lo + 0] = E + OE, (6) 
LJ — Jin + OS w)] [@ + 40,] = E + OE, (7) 
LT — (Ja + 87) [de — 00] = OE, OE, (7)—(6) 
d’ot l’on conclut que 
J=IJu+6J,, pour 6E,= 62, (8) 


En langage parlé: La densité de l’autocourant thermoélectrique est donnée 
par l’abscisse du point de concours des caractéristiques de la variation magné- 
togalvanique de la tension observée en conditions f et o. 

On vérifiera aisément que les équations (5) et (8) se déduisent l'une de 
autre. 

Les figures La et 1b illustrent l’ensemble de ces considérations: 1b est 
plus compléte en ce sens qu’elle est construite avec la caractéristique 
fondamentale (champ nul, inobservable, mais tirée aprés coup des expé- 
riences ci-dessus). Elle rend immédiatement évidentes sous la condition (8) 


(9E=6E,=dE,=d6E et J, =0E/o (10) 


Vol. 33, 1960 Compte rendu de la réunion de la Société Suisse de Physique 493 


Il convient maintenant de relever qu’a chaque valeur de l’ aimantation 
correspond une paire de caractéristiques, corrélativement une paire de 
valeurs de J,, + dJ,, et une de valeurs de E,, + 0E,,. Les valeurs fonda- 


mentales J,, et E,, (pour H = 0, 6/,, = 0) s’obtiennent immédiatement 
par une extrapolation linéaire (relations 9 et 10). 


II. Mise en euvre. Elle semble bien n’offrir aucune difficulté majeure; 
reposant sur la mesure de petites différences, elle demandera toutefois 
beaucoup d’attention. Une évaluation basée sur des données existantes, 
conduit a des différences (6E, — dE,) de l’ordre de quelques wV pour des 
ferromagnétiques a saturation, de la dizaine de wV pour du Bi sous quel- 
que 6000 Oe, avec les conducteurs a réactions plus faibles, des champs 
magnétiques plus intenses raméneront a des ordres de grandeur compa- 
rables (dépendances quadratiques). Quant aux différences de résistances, 
nous avons montré autrefois que 


Or — Qo = 0, t8°Y 
ou tgg= R/o R=constante de Hall 


Simplification de la technique opératoire. - La méthode requiert en ap- 
parence deux éprouvettes d’ essai, l'une étant munie de courts-circuits trans- 
versaux. Or, on peut en réalité se dispenser de l'autre par l’application 
adéquate que voici du dispositif 4 courts-circuits décrit dans une publica- 
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tion antérieure*); aprés une série de mesures sur /a lame disposée normale- 
ment av champ (#), on V'installera dans une nouvelle position a 90° de la 
premidre et on répétera une série semblable. I] est manifeste qualors il 
ne se développe pas de courants transversaux et les mémes sondes indique- 
ront cette fois dF). 

Sur la nature des fermetures transversales. — Leur caractére essentiel est 
une résistance négligeable. Il ne parait pas indispensable au surplus qu’elles 
soient homogénes avec l'éprouvette: on peut les chorsir simplement d'un 
metal trés conducteur (cutvre), ce qui peut faciliter notablement la construc- 
tion (épaisseurs!). 

On se rend compte aisément que l’effet Leduc et les fem. consécutives 
de leffet Peltier seront négligeables. 

Pour cette méme raison de la non-nécessité de connaitre des effets trans- 
versaux, il n'est pas indispensable de chotsir une lame large, et de plus, 
grace aux courts-circuits transversaux, /a déformation des lignes de champs 
au voisinage des électrodes n’est pas a redouter. 

La longueur des éprouvettes peut ainsi étre choisie ibrement en fonc- 
tion de la sensibilité de l’observation seulement. Pour la briéveté et la 
clarté de l'exposé, il n’a été fait que la trés courte allusion ci-dessus 4 des 
effets thermiques, nécessairement superposés en condition o. Les carac- 
téristiques par exemple pourraient subir une légére courbure du fait du 
gradient ey de l’effet Leduc-Righi. Nous discuterons dans une publication 
plus détaillée de l’élimination de telles causes d’incertitude, en fait 
minimes. 


III. Des conséquences @ espérer de séries d’expériences. — Notons en pre- 
mier lieu que des expériences effectuées par cette méthode donnent 
comme résultats supplémentaires Jes variations magnétiques du pouvoir 
thermoelectrique (soit ce que l'on désigne communément par forces thermo- 
électromotrices @'aimantation) ainsi que les magnétorésistances. Mais leur 
importance générale est d'un ordre notablement élevé. En premier lieu, 
la connaissance exacte des potentiels thermoélectriques intrinséques im- 
plique immédiatement, par l’intermédiaire des fem. de couples, celle des 
fonctions thermiques des potentiels de contact, et comme conséquence les 
liaisons expérimentales réelles de ces grandeurs avec les coefficients des 
effets Peltier et Thomson; puis vraisemblablement un éclaircissement de 
Vénigme des flux d’énergie accompagnant les courants électriques (cf. effet 
Bridgman dans métaux non cubiques) et cela dans les métaux comme les 
semi-conducteurs. 

A vues plus lointaines, on pourra entreprendre des séries de recherches 
sur les effets von Ettingshausen-Nernst et Leduc-Righi purs (afférents 
aux autocourants, c’est-a-dire commandés par des gradt exclusivement, 
en l’absence de tout grad V). Je reviendrai ultérieurement sur ces ques- 
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tions qui touchent a des transports d’électricité et de chaleur sans dégra- 
dation d énergie. 

Il importe toutefois de relever que les déductions résumées ici sont liées 
étroitement au mécanisme dualiste de la thermoélectricité, lequel choisit 
pour grandeur de base |’autocourant thermoélectrique (défini en l’absence 
de champ électrique), alors que les descriptions traditionnelles partent 
de la force électromotrice (mesurée en l’absence de courant). La différence 
se marque alors nettement par le fait que dans ce dernier cas la magnéto- 
résistance n’entre pas en ligne de compte a courant nul. Les caractéristiques 
ne sont pas identiques mais demeurent paralléles; la différence entre les 
régimes a et / se manifeste alors en particulier a partir du champ électrique 
longitudinal compensé. 

Or cela implique cette prévision trés intéressante: Alors que nombre 
de phénomenes peuvent s’interpréter indifféremment dans les deux modes 
rappelés?), des expériences par la vo1e magnétogalvanique proposée doivent 
permettre de trancher entre les deux. 
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Séparation expérimentale des pouvoirs thermoélectriques 
intrinséques et des potentiels de contact 


A. PERRIER, Lausanne 


Cette communication paraitra plus tard 


Elektrische Quadrupolwechselwirkungen in einigen Feldspaten 


von E. Brun*), St. HAFNER**) und P. HARTMANN*) 


In einer friiheren Arbeit!) wurde auf Grund von Quadrupoleffekten in 
magnetischen Kernresonanzspektren gezeigt, dass Albit (NaAISi,O,; 
triklin) eine geordnete Al-Verteilung aufweist, wahrend dies fiir Sanidin 
(KA1Si,0,; monoklin) und Analbit (Hochtemperaturmodifikation von 
Albit) nicht zutrifft. 


*) Physik-Institut der Universitat Zurich. 
**) Institut fiir Kristallographie und Petrographie der ETH, Ziirich. 
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Fiir einen Albit-Einkristall wurde nun die Untersuchung auf eine Mes- 
sung der innern elektrischen Felder ausgedehnt. Der Methode von 
Vo.korF et al.*) folgend wurde die Orientierungsabhangigkeit der Qua- 
drupolaufspaltung der Al?’- und Na®-Linie ausgemessen und daraus die 
Tensoren VE am Ort der beiden Kerne berechnet. Unter Verwendung der 
bekannten Werte der Quadrupolmomente (Q4; = 0,149: 10-4 cm?; Oe 
0,1-10-4 cm?) ergaben sie im Hauptaxensystem 


gape = Vig = — 405 
far Al: Vjy=_7,65 fir Na: Vjy=—0,%9 
Ve = 09,30 V 7 10:8 


jeweils in Einheiten von 10!6Volt/cm?. Bis jetzt ist es uns noch nicht ge- 
lungen, die Richtungen der Tensor-Hauptaxen (X, Y, Z) mit dem Kristall- 
bau in Zusammenhang zu bringen. Der Asymmetrieparameter ergab mit 
obigen Werten fiir Al: (Vyy — Vyy)/Vzz = 0,634, fiir Na: 0,250. Die 
Bestimmung der Quadrupolkopplungskonstanten fiihrte zu folgenden 
Resultaten : 

Al: eOV ,,/h = 3,37 — 0/03 Megahertz 

Na: eQV,,/h = 2,62 + 0,03 Megahertz 


Literatur 


1) Brun, HAFNER, HARTMANN und Laves, Z. Krist. 773, 65 (1960). 
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Quadrupolwechselwirkungsenergie von Al?’ im Spinell (MgAI,O,) 


von E. Brun*), St. HAFNER**) und P. HARTMANN*) 


Im Spinell (MgA1,0,) stehen den Kationen Mg*? und Al*3 tetraedrische 
und oktaedrische Zwischenraume der kubisch nahezu dichtesten Anionen- 
packung zur Verfiigung. Die elektrischen Quadrupoleffekte im Kern- 
resonanzspektrum von Al’ eines natiirlichen Spinells fiihrten zum Resul- 
tat, dass die Al**-Ionen des betreffenden Kristalls vorwiegend okta- 
edrische Liicken mit rhomboedrischer Punktsymmetrie (D,,) besetzen. 
Die Quadrupolkopplungskonstante wurde zu 

eQV in 
h 


= 3,72 + 0,04 Megahertz 


bestimmt. Mit dem bekannten Wert des Quadrupolmoments von Al?2? 
Q = 0,149 x 10-*4 cm? berechnet sich der Feldgradient des kristall-elek- 


*) Physik-Institut der Universitat Ziirich. 
**) Institut fiir Kristallographie und Petrographie der E. T.H., Ziirich. 
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trischen Feldes in Richtung der Symmetrieachse zu Vip =10;3%<10716 
Volt/cm?. Unter Beniitzung der neuesten kristallographischen Daten?) 
fiir den natiirlichen Spinell MgAl,O,, wurde in analoger Weise wie fiir 
den Korund (Al,03) durch BERsonN2), der Feldgradient am Kernort 
zu V,, = 2,3 10+16 Volt/cm? berechnet. 
Eine ausfiihrliche Arbeit wird in der Zeitschrift fiir Kristallographie 
erscheinen. 
Literatur 
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a) 


Verbotene 4(M +m) = 0 Ubergange im paramagnetischen 
Resonanzspektrum von Mn!V im SrTiO, und Mn2+ im ZnS 


von K. A. MULLER 
(Battelle Institut, Genf/Schweiz) 


Wir haben kiirzlich tiber die quantitative Auswertung!) von verbote- 
nen A(M + m) = 0 Ubergingen berichtet, die im Resonanzspektrum des 
vierwertigen Mangans in Einkristallen von SrTiO; beobachtet worden 
waren). Die Ubergange erfolgen fiir ein magnetisches Hochfrequenzfeld, 
welches parellel zum konstanten Magnetfeld polarisiert ist’). Mit M be- 
schreiben wir die Elektronenspin- und mit m die Kernspinquantenzahl. 

Fiir einen Hamiltonoperator der Form 


ee eth SeeeilS f 


hatten wir fiir beliebige Werte des Elektronenspins S und des Kernspins I 
das Verhaltnis der Intensitat J/4)”~* der verbotenen Uberginge 
M<>M +1, mm — 1, zur Intensitat J7 5) ” der erlaubten Ubergange 
M<>M +1, Am = 0 errechnet bei gleicher Amplitude des diese Uber- 
gange hervorrufenden Hochfrequenzfeldes. Wir beniitzten Wellenfunk- 
tionen, die mittels erster Ordnung Sto6rungsrechnung ermittelt wurden 
und erhalten 


Meigs pu stm = (et m) (I aj 1) ; (Z-)’ (2) 


M,m M,m EH 


m lauft von I bis — J + 1; es bedeuten A’ = A/gf die Hyperfeinaufspal- 
tungskonstante in Gauss, Hy = Av/gB das durch den g-Faktor und die 
Frequenz v des angelegten Mikrowellenfeldes gegebene Resonanzmagnet- 
feld bei Abwesenheit der /S-Koppelung. 

Aus Formel (2) ist ersichtlich, dass fiir einen bestimmten Ubergang 
M<> M + 1 sich die Intensitaten der verbotenen Linien untereinander 
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wie ganze Zahlean, and awar in unserem Falle des Mn® mit J = 53/2 wie 
S28LOs8s5 verhalten, Pir das Mul’ errechnet man mit den Konstanten 
ven 4’ = 73 4 1 Gas und ¢ = 1,004 + 0,0014, wenn eine Hoch- 
frequenzstrahiung der WellenRinge von 3,2 em im Spektrometer beniitat 
witd, dine relative Iatensitét von nur 2.3%),. der dussersten verbotenen 
wand vor 3.7%). der nichst inneren zu den erlaubten Linien, Fiir den 
M = — Udea+ L/2Ubergang stimmten die beobachteten Werte innerhalb 
der Febkergreave mit den errechneten tiberein, Die 5 Linien dieses Uber 
ganges erfalgen etwa in der Mitte awischen den 6 erlaubten Linien, Sie 
waren fiir Sitliche Magnetieldrichtungen besiiglich der Kristallachsen _ 
sowohl bei Zimmertemperatur als auch bei der Temperatur der fliissigen _ 
Luit sichthar. 

Auch die Lage der A(M + 2) = 0 Linien wurde fir den Hamilten- 
operator (1) mittels Stdrungsrechnang bis zur azweiten Ordnung errechnet 
und dazu noch, allerdings wegen siner Neinheit nur in erster Ordaung, 
der Term der magnetischen Weehsebwirkung — ¢, 8,47 J des Kernme- 
mentes mit dem Magnetfelde beriicksichtigt. Wir erhielten fiir die Reso- 
nanmmagneticider HYSS"-' der verbotenen Uberginge Meo M + 1, 
rm me — 1 


2 : -. 
HY Sw = Hy Amt a (M4) — ST + S(SHD 
Desbehs 


Hier Ruit M ven S — 1 bis — S, und m von J bis — 7 + 1, Aus unserer 
Forme! (8) St exsichtlich, dass die Elektronenspinquantenzahl M bereits 
im ester Ordnung eingeht, und die Linien bei halbzahligem Spin S um 
etwa 4'/2 gegeniiber den erlaubten verschoben sind, Im Ausdruck zweiter 
Ordnung st ein konstanter Summand S (S + 1) neben einem soalchen mit 
F(Z + V) enthalten. In der Forme! fiir die erlaubten Ubergiinge die von 
BLEANEY*) exstmals angegeden wurde, kommt im Gegensatz dazu kein 
Term vor, in dem S enthalten ist. Die Beobachtung der verbotenen 
Uberginge erlaubt somit bei hinreichender Genauigkeit der Magnettfeld- 
meSungen ae direkte Bestimmung des Spins S einer Resonanz noch 
im Falle halbzahliger Spins, bei denen alle Uberginge ausser dem M = 
— U2es + L2 ausgechmirrt sind. Fir einen solchen Ubergang redu- 
mext Sch unsere Forme! zu 

az { 
2m, | 


SUS . a’ 
H-2 5 = H,— Am + > -— 


TT +1) + | 


: ) 
S(S+)-mti m3. | 


wm Exuft auch hier von J bis — J + 1. 
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Die mit Formel (4) errechneten Linienpositionen stimmten fiir den 
Fall des Mangans im SrTiO, fiir einen Spin S = 3/2 innerhalb der Fehler- 
grenze mit den beobachteten iiberein. Fiir einen Spin S = 5/2 wie ihn 
das Mn?* besitzt, wurde dagegen eine Abweichung der theoretisch be- 
rechneten Positionen von den beobachteten gegen tiefere Magnetfelder 
festgestellt, deren Gesamtsumme iiber alle 5 Linien etwa 20 Gauss ergab 
bei einem mittleren Gesamtfehler von 5 Gauss (1 Gauss pro Linie). Durch 
Bestimmung des effektiven Spins S zu 3/2 war es uns beim SrTiO, ge- 
lungen zu zeigen, dass wir wirklich die Resonanz vom Mn!Y beobachtet 
hatten! 


Um die Verwendbarkeit der Methode im Weiteren, und zwar bei poli- 
kristallinen Proben zu priifen, haben wir uns fiir das bekannte Beispiel 
des Mn?* im kubischen ZnS entschlossen. Das zweiwertige Mangan ist 
hier auf den Zn?+ Gitterplatzen eingebaut, welche tetraedrisch von nega- 
tiven zweiwertigen Schwefelionen umgeben sind. Es besitzt einen ®S,)/- 
Grundzustand. Durch Wirkung des kubischen Kristallfeldes auf die 
héher gelegenen Energieniveaus kommt wegen der Spin-Bahn- und 
Spin-Spinkoppelung eine Aufspaltung des sechsfach entarteten Grund- 
zustandes des freien Ions in ein héher gelegenes Quartett und ein tiefer 
gelegenes Dublett zustande®). Der Abstand 3a zwischen diesen beiden 
Niveaus wurde von MATARRESE und Kikucu1®) und dessen richtiges Vor- 
zeichen von WATKINS’) zu + 25,0 + 0,2 Gauss aus Messungen an Ein- 
kristallen bestimmt. Wegen dieser Starkaufspaltung wird im paramagne- 
tischen Resonanzspektrum eine Feinstruktur beobachtet, die vom Winkel 
des konstanten Magnetfeldes zu den Kristallachsen abhangt. Sie ist hier 
allerdings kleiner als die Hyperfeinaufspaltung, deren Konstante A’ zu 
68,4 + 0,1 angegeben wurde; der g-Faktor betragt 2,0025 + 0,0002°)’). 
Die Feinstruktur geht fiir die M = + 3/2<5 + 5/2 und die M = + 1/2 
«> + 3/2 Linien in erster Ordnung, aber fiir die M = — 1/2<> om 1/2 
Linie nur sehr schwach in zweiter Ordnung ein’). Verwendet man nun 
Pulverproben und nimmt das Spektrum mit kleiner Zeeman-Modulations- 
amplitude auf, so werden praktisch nur die Linien des — 1/2<> + 1/2 
Ubergangs registriert, da die andern wegen ihrer Winkelabhangigkeit 
zu stark verbreitert sind. Diese Ausschmierung ist auch der Grund, dass 
wir seinerzeit an Pulverproben keine dem 2‘-Ordnungsterm m(2 M — 1) 
entsprechende Linienverbreiterung der erlaubten Uberginge beobachte- 
ten®). Die in unserem Experiment verwendete Probe war eine der damals 
hergestellten; sie enthielt Mangan in einem Konzentrationsverhaltnis 
p= 10-4. 

Die fiir ein nahezu parallel zum konstanten Magnetfeld polarisierte 
Hochfrequenzstrahlung bei Zimmertemperatur und 9100 MHz _ beob- 
achteten Nulldurchginge der 5 verbotenen Linien des UO Rer anes 
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M =— 1/2<> + 1/2 sind zusammen mit den theoretisch nach Formel (4) 
errechneten Linienpositionen in Tabelle 1 eingetragen. Der Berechnung 
wurde ein Spin S = 5/2 und die weiter oben angegebenen Konstanten 
zugrunde gelegt. Auch die Differenzen zwischen den experimentellen und 


Tabelle 1 


Verbotene A(M+m) = 0 Ubergange im paramagnetischen Resonanzspektrum des 
Mnt2 in kubischem ZnS-Pulver bei 300°K und 9100 MHz; aufgenommen fiir ein 
zum konstanten Magnetfeld paralleles Hochfrequenzfeld 


Theoretische Werte | Experiment. Werte 
fir M = —1/,<>+1/, interpoliert und 
A = 68,4 gauss; gemittelt aus 
2— 22,0025 3 Aufnahmen 


= YC 3099,2 3101,4 
S/d 2 3165,4 3166,5 
S12 Sev? 3233,1 3233,3 
sb 1/2 <> 4: 3/2 3202,2 3202,2 
43/2 <> +5/2 3372,8 3372,4 ~ 


theoretischen Werten sind angegeben, deren grésster 1,2 Gausss betragt. 
Die Abweichungen sind iibrigens systematisch und kénnten vom Mess- 
verfahren herriihren. Wir haben die Resonanzmagnetfelder der verbote- 
nen Linien linear zwischen den erlaubten interpoliert. Letztere wurden 
bis zur zweiten Ordnung mit der iiblichen Formel*)®) errechnet. Bei der 
Aufnahme der Resonanz mit der ZnS-Probe wurde der Magnetstrom 
linear mit der Zeit verandert. Es ist méglich, dass das Magnetfeld dieser 
Veranderung wegen der etwas hohen Aufnahmegeschwindigkeit nicht 
ganz gefolgt ist. Aus der Tabelle geht aber deutlich hervor, dass es selbst 
ohne Verwendung einer Kernresonanz-Magnetfeldmessapparatur gelingt, 
den Spin S eindeutig zu 5/2 festzulegen: erstens muss es sich um einen 
halbzahligen Spin handeln, da sich die Linien etwa in der Mitte zwischen 
den erlaubten befinden und zweitens wiirde schon ein um eins grésserer 
oder kleinerer Spin, 3/2 oder 7/2, eine Verschiebung jeder einzelnen Linie 
nach Formel (4) um 3,6 Gauss ergeben, was 3mal grésser als die grésste 
gefundene Abweichung ist. Die Sicherheit wird noch erhdht, wenn 
man die Gesamtabweichung der 5 errechneten zu den gemessenen 
Linien betrachtet. Sie betragt nur 2,1 Gauss, wahrend sie bei einem 


von 5/2 abweichenden Spin um mindestens 18 Gauss verschieden sein 
miusste. 
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Etude expérimentale du polaron 


par L. CHOLLET et J. Rosset 
(Institut de Physique, Université de Neuchatel) 


Un compte rendu détaillé de ce travail sera publié prochainement dans Helv. 
Phys. Acta. 


Effect of Pile Irradiation on the Dielectric 
Properties of Triglycine Sulfate Single Crystals 


by Ennio Fatuzzo 
(Laboratories RCA Ltd., Zurich) 


A number of experiments about radiation damage in ferroelectrics by 
pile irradiation have been reported. BaTiO, was investigated by LEFKo- 
witz!), WitTELs and SHEvRIL?) and by LEFKowitTz and MirtsuI?); 
Rochelle Salt by KRUEGER‘) and SHELUDOV ef al.*). The main effect of 
pile irradiation on the hysteresis loop of BaTiO is a decrease in the 
coercive field, with no bias effects). CHyNOWETH®) has studied the effect 
of X-rays and electrons on Triglycine Sulfate (TGS) and observed a 
pronounced change in the hysteresis loop, which manifested itself in a 
strong bias. 

In this short paper we would like to report on some results we obtained 
on TGS when this was exposed to pile irradiation. The samples were 
plates of Triglycine Sulfate, cleaved perpendicular to the ferroelectric 
direction and ground with abrasive powder to the desired thickness of 
about 0:2mm. Transparent gold electrodes were evaporated onto the 
crystals. 

The crystals were exposed to pile radiation at the Wiirenlingen reactor 
and the hysteresis loops were then studied as a function of irradiation. 


502 Compte rendu de la réunion de la Société Suisse de Physique H.PvA. 


It was found that after irradiation the hysteresis loops were very much 
deformed: the polarization P, had dropped, the coercive field E, had in- 
creased and an intrinsic bias B had developed (Fig. 1). Figure 2 shows the 
fractional decrease of the spontaneous polarization P, with increasing 
integrated neutron flux ¢; Figure 3 shows the coercive field strength E, 


P P 
E E 
Fig. la ‘ Fig. 1b 
Hysteresis loop before irradiation Hysteresis loop after irradiation 


Eg (KV/cm) 


O sample | 
O sample 2 


O sample | 
O sample 2 


0-1 5 i 
8x10’ (nvt.) gxl0" (nvt.) 
ie) 0 
(o) | 2 3 ie} | 2 3 
Fig. 2 Fig. 3 
Absolute value of the fractional Coercive field E, versus integrated 
decrease A P,/P, in spontaneous neutron flux @ 


polarization versus integrated 
neutron flux @ 


versus ¢ and Figure 4 the electrical bias field strength B versus ¢. All 
three quantities vary linearly with the integrated neutron flux. The 
points on all the graphs were obtained from two samples, the results are 
quite reproducible. 

When the crystal is irradiated with more than 3 x 10* n.v.t., the loop 
starts deteriorating, becoming less and less square, until it «closes» and 
becomes finally a straight line. By irradiating with more than 5x 101 
n. v. t., the hysteresis loop and all ferroelectric properties get completely 
lost. 

The bias produced by irradiation disappears upon continuous 50 cps 
cycling of the sample, but it comes back if the crystal is let to rest. The 
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shape of the switching current versus time curves which can be obtained 
when the intrinsic bias is compensated by an externally applied bias does 
not change markedly. 

Since CHYNOWETH®) found in his X-ray experiments a correlation be- 
tween the direction of the bias and the direction of polarization we were 


B(KV/cm) 


O sample | 
O sample 2 


2x10" (nvt.) 


Fig. 4 
Intrinsic bias B versus integrated neutron flux @ 


interested in the same question in our neutron bombardment experiment. 
The simplest way to answer this question would be to take many crystals, 
to polarize half of them in one direction and the other half in the opposite 
one, to irradiate all of them and then to investigate the direction of the 
bias. Unfortunately, this straightforward method is not possible, as almost 
all the TGS crystals show a small bias even before irradiation. This in- 
trinsic bias is normally so small that it can be ignored in experiments 
which are performed within a minute or so. However, as in our case a 
period of at least a day elapses between the treatment of the crystall in 
our laboratory and the irradiation, even a very weak bias can switch the 
polarization of the crystal. We have therefore followed a different proce- 
dure: We polarized all the crystals in the direction of the small intrinsic 
bias so that the samples were in a very stable state. 

We found that the bias caused by irradiation is in the same direction 
as the small original bias so that it appears that there is a preferred direc- 
tion in the crystal. However, this preference is not necessarily the same 
throughout the crystal. There are many crystals which before irradiation 
are partly biased in one direction and partly in the opposite direction 
(Fig. 5a). It thus appears that before irradiation at field strength E = 0 
either the domains are all aligned in one direction, from which follows a 
biased hysteresis loop or else they are partially aligned, from which fol- 
lows a type of double loop as shown in Figure 5a. Upon irradiation the 
hysteresis loop splits up into a double loop (Fig. 5b) whereby in both 
loops the bias increases with irradiation according to the curve of Figure 4. 
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Of course, the polarities of the bias of the two loops are opposite to each 
other. Furthermore, for each of the two loops the coercive field increases 
and the spontaneous polarization decreases accoring to Figures 2 and 3, 
respectively. 

The results obtained by bombarding TGS crystals with neutrons are 
very different from those obtained by bombarding BaTiO,!)3) crystals. 


P 
E 
Fig. 5a Fig. 5b 

Hysteresis loop before irradiation Hysteresis loop after irradiation 


Whereas in TGS the coercive force increases upon radiation, it decreases 
in BaTiO;. The results obtained on TGS are much more similar to the 
ones obtained by CHyNOWETH®) on TGS with X-ray bombardment. It 
seems that the results depend more on the material than on the type of 
radiation. 

We wish to thank Dr. W. J. Merz for many helpful discussions and 
Reaktor A.G. for their cooperation. 
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Action d’un champ électrique 
sur l’état intermédiaire d’un superconducteur 


par F. HAENSSLER et L. RINDERER 
(Laboratoire de Physique, Université de Lausanne) 


GORTER!) a suggéré la possibilité d’un modéle non stationnaire d’état 
intermédiaire d’un superconducteur dans lequel les domaines super- 
conducteurs allongés doivent se placer parallélement au champ magné- 
tique et au champ électrique (lorsque le superconducteur est parcouru 
par un courant électrique, par exemple). Nous avons déja montré expéri- 
mentalement?) que lorsqu’un fil cylindrique superconducteur est par- 
couru par un courant légérement supérieur au courant critique, on obtient 
par la méthode des poudres superconductrices développée par SHAWLOV?) 


Fig. 1 ; Fig. 2 
Etat intermédiaire T = 2°K, H, = Etat intermédiaire T = 2°K, Boy = 
125 Oe, I = 0. Champ appliqué avant 125 Oe, J = 0. Champ appliqué aprés 


le refroidissement. le refroidissement. 


une structure conforme au modéle de Lonpon?4). D’autres expériences 
dans différents échantillons d’Etain et d’ Indium nous ont permis de cons- 
tater que, une fois l’état intermédiaire établi au moyen d'un champ 
magnétique extérieur H,,, < H,, le passage d’un courant électrique (= ap- 
plication d’un champ électrique au sein méme du métal) a pour effet dans 
tous les cas d’orienter les domaines perpendiculairement a la direction du 
courant électrique (donc au champ électrique), contrairement au modeéle 
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de Gorter. Il semblerait donc que l’action directe du champ électrique 
soit négligeable vis-a-vis de celle du champ magnétique produit par le 
courant électrique accompagnant nécessairement le champ électrique 
dans un métal. La figure 3 montre |’état intermédiaire d’une plaque d’In- 
dium de 3 mm d’épaisseur et de 40 mm de diamétre, 4 une température 
de 2°K soumise 4 un champ magnétique perpendiculaire de 125 oe et par- 
courue radialement du centre vers les bords par un courant électrique 
d’une intensité de 100 Ampéres. On voit bien au centre de la plaque les 
domaines de forme circulaire, donc perpendiculaires a la direction de E. 

Ce phénoméne donne une explication de la différence que l’on ob- 
serve dans les structures de ]’état intermédiaire des figures 1 et 2, ob- 


Fig. 3 Fig. 4 
Etat intermédiaire T = 2°K, H, = Etat imtermediaire i, —- «2a ema — 
125 Oe, J = 100 A. Champ, puis cou- 125 Oe, I = 60 A. Champ et courant 
rant appliqués aprés refroidissement. appliqués avant refroidissement. 


tenues dans les mémes conditions finales de température et de champ 
magnétique: dans le cas N° 2, la variation du flux de H au moment ou 
lon a appliqué le champ magnétique extérieur a produit des courants 
électriques circulaires qui ont aligné les domaines en formation perpendi- 
culairement a leur direction de propagation, ce qui a déterminé cette 
structure en forme d’étoile. 

En soumettant la plaque a l’action conjuguée du champ magnétique 
extérieur et du courant électrique pendant le refroidissement, on obtient 
une structure tres réguliére, formée uniquement de domaines circulaires 
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~concentriques (fig. 4). Si V’action directe du champ Cectrique sur les do- 
_tnaines peut étre négligée, on peut utiliser cette méthode comme une 
_ wariante de Ja méthode de Suarvin®) de mesure de l’énergie de surface 
_& champ oblique. En appliquant les résultats de la théorie de Lirsui1z 
et SHARVIN®), nous trouvons dans notre cas comme premiére estimation 
une longueur caractéristique 4 = 4-10-* em. 
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Wechselwirkungen langer Reichweite 
zwischen magnetischen Momenten in Halbleitern 


von W. Bstrexsrercer und A. M. pe Gesar 
(Laboratorium fiir Festkérperphysik, ETH, Ziirich) 


Ein ausfihsrlicher Bericht erscheint in den Helv. Phys. Acta 


Bias in ferroelectric Colmanite 


by. E. Farvzzo 
(Laboratories RCA Ltd, Zurich) 


A detailed description of the work will appear in the Journal of Applied Physics. 


Théorie du spectre d’absorption optique des sels de gadolinium 
par R. Lacroix 
(Institut Physique, Genéve) 
Un article complet paraitra prochaitiement. 
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Electrical and Optical Properties of Zinc Sulfide Crystals 
in Polarized Light 


J. A. Beun and G. J. GoLDsMITH*) 
(Laboratories RCA Ltd., Zurich) 


Single crystals of ZnS occur in a hexagonal and in a cubic modification. 
Crystals prepared by the conventional vapor phase condensation method 
usually consist of layers of hexagonal and cubic ZnS?)?). The crystals 
were grown by Dr. R. Nitsche of this laboratory from reagent grade zinc 
(Merck) and high purity H,S (Mathieson) with no added impurities. They 
were in the form of thin platelets about 5mm x 2 mm and 5-40 y thick 
and appeared on visual inspection transparent, colorless and free of flaws 
except for occasional fine lines. They were found to be neither fluorescent 
nor electroluminescent. Upon examination between crossed polarizers 
they were observed to fall into either of three groups: 


(a) Crystals which look white. These are generally extremely thin and 
nearly homogeneously hexagonal. 

(b) Crystals which appear black or grey on first observation but on 
closer examination were found to contain many fine bright lines. These 
are apparently mainly cubic although they never form a pure phase. 

(c) Crystals which are made up of many bands of various colors, often 
also with black sections. These bands or striations are always aligned 
perpendicular to the hexagonal c-axis. They correspond to regions of 
cubic and hexagonal structure. In the hexagonal parts periodical stacking 
faults occur and give rise to the variety of colors?). 


On a series of crystals of each class the optical transmission, the photo- 
conductivity and the photovoltaic effect were measured. The basic instru- 
ments for these measurements were a quartz double monochromator with 
a Xenon high pressure arc as light source and a Glan-Thompson prism as 
polarizer. The system permitted detection of optical absorption ratios 
down to a few times 10-5 in the ultraviolet. The spectral bandwidth used 
is about 1 A. 

The results of the optical measurements are shown in Figure 1 for a 
typical crystal of each group. No corrections were applied for reflection 
or scattering losses, since the untreated crystal surfaces were not flat 
enough to make such corrections feasible and since we were not able to 
polish the fragile platelets. 

From Figure 1 one can see that the mainly cubic crystals show a sharp 
edge at about 0-34 u which is in excellent agreement with the data given 
by other authors*). There is no influence of the direction of polarization 


*) Permanent address: RCA Laboratories, Princeton, N. le USAS 
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as should be expected for cubic crystals. The mainly hexagonal crystals 
show a sharp edge around 0-33 4, which is somewhat on the short wave- 
length side of the values mentioned in the literature 3-7). Light polarized 
perpendicular to the c-axis is more strongly absorbed as light polarized 
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Fig. 1 
Transmission as a function of wavelength for various crystals in polarized light. 


O «white» crystals «black» crystals 
A «colored» crystals 


open signs E |// c-axis filled signs E | c-axis 


parallel to the c-axis. The distance between the two curves for hexagonal 
ZnS is about 30 A in perfect agreement with the results of PIPER ef al.°). 
The crystals of group c exhibit a less sharp edge somewhere between 
0-33 w and 0-34 wu; there is a marked dependence on polarization up to 
long wavelengths. At long wavelengths up to 0-7 w little or no additional 
structure was observed in all our crystals. The apparent absorption in this 
region is probably due to scattering at the surface. It could be shown by 
the Tolansky-method that the surface is particularly rough for crystals 
of group c. 

Recently crystals have been obtained by the so-called ‘chemical- 
transport-method’8), using iodine as a transporter. These crystals are 
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purely cubic and can be polished. The results discussed above were com- 
pletely confirmed by measurements on these crystals. 

The spectral dependence of photoconductivity and photovoltaic effects 
was measured along the hexagonal c-axis (perpendicular to the striations). 
Indium amalgam contacts were used throughout. Apparently because of 
the presence of many shallow traps it was sometimes necessary to make 
the electrical measurements in the presence of steady infra-red illumina- 
tion to avoid persistent electrical polarization effects. With an applied 
voltage of 10 volts across a gap of 3 mm the dark current was of the order 
of 10-% Amp. The spectral bandwidth employed was 30 A and the light 
intensity corresponded to the order of of 101 photons per second incident 
on the crystal. 

The electrical studies are often disturbed by polarization effects which 
persist even at elevated temperatures and which are frequently the cause 
of non-linear current voltage relationships and non-reproducible beha- 
vior. The photoconductivity maxima occur slightly to the short wave- 
length side of the absorption edge in the platelets but exactly at the edge 
for the cubic crystals obtained by the ‘chemical transport reaction’. 
Crystals of type a and c show a shift in the maximum with the direction 
of the polarization of about 25 A in reasonable agreement with the ab- 
sorption measurements. 

Measurements of short circuit current made on the most perfect ex- 
amples of ‘white’ crystals available to us exhibited characteristic sign 
reversals with wavelength (Fig. 2). One reversal occurs in the vicinity of 
0-35 w and is independent of polarization direction. A second polarization 
dependent reversal occurs at a wavelength corresponding to that of the 
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Fig. 2 
Short circuit current versus wavelength for typical «white» crystals in polarized 
light and additional infrared light. Not corrected for light intensity. 
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beginning of the steep portion of the transmission curves. The shift with 
polarization is about 30 A. These results are in contradiction to those of 
LemPickt1®) for good hexagonal samples (selected by X-ray measurements) 
in which there is no sign reversal. This is probably an indication that our 
samples contain a considerably greater number of stacking faults than do 
those measured by LEMPICKI. 

‘Black’ crystals show no shift in the spectral dependence of short circuit 
current and only a single sign reversal corresponding to the wavelength 
of the beginning of the steep part of the transmission curve. Polarization 
dependent sign reversals also occur in ‘colored’ crystals. 

As observed by CHEROFF and KELLER”), by LEmpIck1®) and by MERz?°) 
the open circuit voltage at most wavelengths saturates at rather low light 
levels, but at wavelengths near the sign reversals it exhibits a stronger 
intensity dependence. In agreement with observations of CHEROFF and 
KELLER’) a reversal of sign occurred upon changing the light intensity 
in some samples. 

Discussion 

In order to compare the experimental results with various theoretical 
models, the relationship between the absorption coefficient and photon 
energy was examined. The absorption coefficients were calculated from 
the transmission values with the assumptions: a) The apparent absorption 
above 0-36 u is caused by reflection and scattering and b) the wavelength 
dependence of reflection and scattering can be neglected over the range 
of interest. The best fit corresponded to the equation employed by 
MACFARLANE and RoBerts?) in their studies on germanium. 

(hy — Ey — k0)2 (hv — E, +k0)? 
1—exp(—6/T) exp(0/T)—1 }’ 
where E, is the minimum energy bandgap and 6 the Debye temperature. 

The first term in the above equation represents transitions with emis- 
sion of a phonon and the second term, transitions with absorption of a 
phonon. On the assumption that phonon emission cannot take place at 
photon energies below a certain limiting value, the equation can be re- 
presented by two straight lines intersecting at the limiting energy /, 
and each part of the curve can be treated independently. This leads to 
two expressions for E, and 6 (cf. BOER and GuTJAHR”): 


hy, = E, + k6 (limit of fy for emission) 
and hy, = E, — k6 (limit of hy for absorption) 


K=A| 


where hy, is the intercept with the abscissa. 
The resulting plot is shown in Figure 3 for a ‘white’ crystal with two 
directions of polarization and for a ‘black’ crystal. For each the experi- 


mental data can be represented by two straight lines. 
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By means of these relations, £, and § are calculated from our experi- 
mental data. The resulting values for E, are, for the ‘white’ crystals, 
3-73 eV for polarization parallel to the c-axis and 3-69 eV for perpendicu- 
lar polarization. For ‘black’ crystals, the value is 3-59 eV. The Debye 
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Fig. 3 
Absorption coefficient as a function of photoenergy calculated from Fig. 1 
O «white» crystal, E |/ c-axis 


e «white» crystal, E | c-axis 
O «black» crystal 


temperature for the ‘white’ crystals is 370°K and 340° K respectively for 
parallel and perpendicular polarization and for the ‘black’ crystals 425° K. 
The Debye temperature for cubic ZnS was calculated by KROGER}) to 
be 300° K. The values derived from our measurements must be taken to 
be only approximate since @ is extremely sensitive to small changes in 
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the slopes of the experimental curves. The Debye temperatures obtained 
above give values for g = (1 — exp (— 6/T))/(exp (6/T) — 1) which are 
in reasonable agreement with the measured relation of the slopes of the 
straight lines. 

The fact that the experimental data fit so well to the above equation 
indicates that in ZnS indirect transitions between the valence band and 
the conduction band might be responsible for the absorption at the edge. 
Low temperature measurements are necessary to confirm this statement 
and will be performed in the near future. 

It should be mentioned here that it is not impossible to describe our 
results also by an exponential law (cf. Durron#4)). It is not possible how- 
ever to draw any conclusions concerning the nature of the transitions 
from this exponential dependence since, as suggested by DEXTER”), it 
arises from-local fluctuations in the bandgap energy due to lattice dila- 
tions associated with thermal vibrations. These thermal processes mask 
the frequency dependence due to the transition mechanism. 

As suggested by BrrMAn!6) and KELLY and FREDERICKS"’), the 0:04eV 
difference in E, between the two directions of polarization in the ‘white’ 
crystals found both in the optical and the electrical measurements is 
probably the spin orbit splitting in the valence band levels. This value 
is In agreement with that predicted by DRESSELHAUS?8) for CdS which 
should not differ appreciably from that of ZnS since the splitting depends 
primarily on the anion’). 
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Die Messung kleiner Warmekapazitaten im Temperaturbereich 
von 1-10° K 


von JEAN MULLER 
(Laboratorium fiir Festkérperphysik, ETH, Ziirich) 


Ein Programm zur Bestimmung der Elektronenwarmen in Legierun- 
gen verschiedener Ubergangsmetalle verlangte die Méglichkeit der Mes- 
sung kleiner Warmekapazitaten bei tiefen Temperaturen. Zufolge der 
schwierigen Art der Praparation einwandfreier Proben (Van Arkel- 
Dissoziation, Homogenisierung durch Zonenschmelzen im Hochvakuum) 
stehen nur verhdltnismdssig geringe Substanzmengen zur Verfiigung. 
Grundsatzlich bietet in diesem Fall eine indirekte Bestimmung der spezi- 
fischen Warme durch gleichzeitige Messung der Temperaturleitfahigkeit 
und der Warmeleitung wesentliche Vorteile, eine Vergleichsméglichkeit 
mit direkter calorimetrischer Beobachtung ist jedoch auch bei Anwen- 
dung jener Methode wiinschbar. 

Die Forderung nach einer Messung von Warme-Kapazitaten der Gros- 
senordnung 10-‘cal/°K mit geniigender Genauigkeit macht eine weit- 
gehende Elimination méglicher Fehlerquellen notwendig. Ein weiteres 
Problem entsteht dadurch, dass aus verschiedenen Griinden auch ein 
wesentliches Temperaturgebiet oberhalb des Siedepunktes des Heliums 
zuganglich sein soll. Mit Bezug auf die Empfindlichkeit wurde nach Vor- 
versuchen offensichtlich, dass die adiabatische Methode mit Austausch- 
gas ungeeignet ist, da die Adsorptions- und Desorptionswarmen betracht- 
lich und unkontrollierbar sind. In Wiirdigung dieser Voraussetzungen 
waren deshalb folgende Punkte fiir den Aufbau des Cryostaten wegleitend : 


| 


abgeschlossenes, vollstandig von tiefer Temperatur umgebenes System 
mit Calorimeter im Ultrahochvakuum und mechanischem Warme- 
kontakt; 

— genaue Temperatur-Eichméglichkeit von 1,5 bis 10°K; 

minimale zusatzliche Warmekapazitaten ; 

— kleine Temperatur-Messenergie und minimale Temperatur-Drift. 


| 


Das eigentliche Calorimeter besteht aus der Probe von etwa 0,1 Mol und 
einem Kohlefilm als Thermometer und Heizelement. Die Warmekapazi- 
tat des isolierenden Lackstreifens, des Films und der versilberten Kupfer- 
Kontaktschleifen macht bei tiefen Temperaturen einen Beitrag von 
weniger als 1% aus. Das Mess-System mit dem an feinen Faden aus- 
gespannten Calorimeter wird bei Zimmertemperatur evakuiert und an 
einem Kupfer-Pyrex-Ubergang abgeschmolzen. Das Konstruktionsprin- 
zip des Cryostaten ist schematisch in Figur 1 wiedergegeben. Im Experi- 
mentierraum, im Innern eines in der Wandung permanent evakuierten 
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Pyrex-Hohlmantels, befindet sich wahlweise fliissiges Helium oder He- 
liumgas von bestimmter, stabilisierter Temperatur. Im Mess-System aus 
Kupfer sind zwei Gasthermometerkammern von 35 cm? Volumen ein- 
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Fig. 1 
Calorimeter fiir 1-10° kK 


gebaut, die durch eine Neusilberkapillare mit dem regelnden Referenz- 
manometer verbunden sind. 

Um bei geschlossenem Warmekontakt zur Herstellung des thermischen 
Gleichgewichts befriedigende Kontaktleitfahigkeiten zu erzielen, sind 
nach den Untersuchungen von BERMAN?) bedeutende Krafte notwendig. 
Anderseits ist eine méglichst leichte Konstruktion in der Gegend des 
Heliumniveaus anzustreben, um die Verdampfungsverluste klein zu 
halten. Aus diesem Grunde wurde eine etwa 20fache Kraftiibersetzung 
angewendet, derzufolge das Zug- und Druckrohr aus Kunststoff des Be- 
wegungsmechanismus nur je auf maximal 1 kg beansprucht werden. Bei 
dieser Anordnung wird eine Probe normalerweise in wenigen Minuten 
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von der Temperatur der fliissigen Luft auf 4° K abgekiihlt. In einer ktirz- 
lichen Arbeit von Manchester?) werden die Charakteristiken ahnlicher 
mechanischer Warmeschalter ausfiihrlich beschrieben; fiir weitere Lite- 
raturzitate sei ebenfalls auf diese Publikation verwiesen. 

Die Widerstandsmessung der Kohleschicht zur Bestimmung der Pro- 
bentemperatur erfolgt in einer Gleichstrom-Briickenschaltung mit photo- 
elektrischem Galvanometerverstarker zur Nullanzeige. Im Hinblick auf 
unerwiinschte Thermostréme sind hochohmige Filme von ungefahr 
3000 Q und einem Gradienten von beispielsweise 3002 pro Grad bei 
3°K giinstig. Das Widerstandsthermometer wird vor der Messung der 
spezifischen Warme bei geschlossenem Kontakt im Vergleich zum Helium- 
bad resp. Gasthermometer geeicht. 

Wihrend der Messung der spezifischen Warme sind médglichst iso- 
therme Verhiltnisse im System vorteilhaft. Die Energiezufuhr durch 
Joule’sche Warme wird von einem Timer kontrolliert. In den meisten 
Fallen sind Temperaturintervalle von mehreren Hundertstel Grad zu- 
lassig und eine Messenergie von etwa einem erg noch vernachlassigbar. 
Die Grenze der Empfindlichkeit hangt schliesslich von der Energiezufuhr 
durch Vibrationen ab, die gegenwartig noch teilweise bis 1 erg/sec betragt. 
Von einer giinstigeren Aufstellung des Cryostaten wird hierin eine we- 
sentliche Verbesserung erwartet. 

Test-Messungen auf die beschriebene Weise wurden mit 15 g reinem 
Zinn durchgefiihrt. Die Resultate decken sich im vergleichbaren Bereich 
innerhalb 2% mit den Werten von Corak und Satterthwaite*). Mit ahn- 
licher Genauigkeit konnte die spezifische Warme einer Lanthan-Gadoli- 
nium Mischkristallprobe von etwa 1/,) Mol im Gebiet der supraleitenden 
Umwandlung gemessen werden’). 
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Der Entropieverlauf in Supraleitern mit magnetischer Zulegierung 


von JEAN MULLER und Marcet Rist 
(Laboratorium fiir Festkérperphysik ETH, Zurich) 


Erscheint in Helv. Phys. Acta 33, 459 (1960). 
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Uber die Durchmesserabhangigkeit 
der magnetischen Widerstandsanderung von In 
bei tiefen Temperaturen 


von P. Corti 
(Institut fiir kalorische Apparate und Kaltetechnik, ETH, Ziirich) 


Bei tiefen Temperaturen kann der spezifische Widerstand in diinnen 
Drahten oder Filmen durch die Streuung der Leitungselektronen an den 
Probenwanden erhéht werden. Fiir den Fall eines Sommerfeld’schen 
Elektronengases ist der Einfluss eines longitudinalen Magnetfeldes auf 
diesen Effekt- von CHAMBERS!), und fiir transversale Felder von Mac- 
DONALD und SARGINSON®) theoretisch berechnet worden. 


Durch das Magnetfeld werden die Elektronen auf spiralférmige Bahnen 
gezwungen. Die Geschwindigkeitskomponente parallel zum Feld bleibt 
unverandert. In geniigend starken longitudinalen Feldern sollte deshalb 
die Streuung an den Probenwdnden praktisch ganz eliminiert — der spe- 
zifische Widerstand also auf den entsprechenden Wert des dicken Mate- 
rials reduziert werden kénnen. 

Im transversalen Fall ist eine weniger ausgepragte Reduktion des spe- 
zifischen Widerstandes von diinnen Drahten zu erwarten. Auf jeden Fall 
sollte hier die durchmesserbedingte Erhéhung des spezifischen Wider- 
standes auch in héchsten Feldern nicht vollstandig eliminiert werden 
k6nnen. 

CHAMBERS hat seine Theorie mit Messungen an einer 30 w dicken Na- 
Probe verglichen und eine schéne Ubereinstimmung erhalten. Seine 
hoéchsten Felder (ca. 8000 Oe) reichten aber noch nicht aus, um eine Re- 
duktion des spezifischen Widerstandes bis auf den Wert des dicken Ma- 
terials erwarten zu lassen. 

OLSEN’) hat mit Messungen an sehr reinem In gepriift, wie gut sich 
die Uberlegungen von CHAMBERS auf ein Material mit magnetischer 
Widerstandsanderung der dicken Proben iibertragen lassen. Seine Mes- 
sungen an sehr reinem In stimmen qualitativ gut mit dieser Theorie tiber- 
ein. Es zeigt sich jedoch, dass die Elimination der Wandstreuung in den 
hochsten Feldern (ca. 12000 Oe) weniger ausgepragt ist, als dies nach der 
Theorie zu erwarten ware. 

Wir haben jetzt ahnliche Messungen in pulsierenden Magnetfeldern bis 
zu 80000 Oe ausgefiihrt (Impulsdauer: ca. 0,2 sec). Die Resultate sind 
in Figur 1 zusammen mit dem nach OrsEN berechneten Verlauf darge- 
stellt. Wegen Wirbelstromaufheizeffekten ist es nicht méglich, in pulsie- 
renden Feldern Messungen an dicken Proben auszufiihren. 
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Die Tatsache, dass in unseren Proben der Widerstand in den héchsten 
Feldern im Gegensatz zu den Erwartungen wieder ansteigt, deuted 
auf einen starken Wiederanstieg des spezifischen Widerstandes des 
dicken Materials | in. 

Abgesehen von diesem Effekt laufen aber unsere Messkurven. nach 
rechts viel langsamer zusammen, als dies nach OLSEN zu erwarten ist. 
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Fig. 1 
Durchmesserabhangigkeit der magnetischen Widerstandsanderung von Indium in 
longitudinalen Magnetfeldern bei 2° K 


——-—-— berechnet fiir m-v = 2,7mal den Wert fiir freie Elektronen 
m:v? = mittlerer Impuls der Elektronen auf der Fermi-Flache 


Die Wandstreuung kann also auch in den héchstén von uns verwendeten 
Magnetfeldern nicht vollstandig eliminiert werden. Der mittlere Kriim- 
mungsradius der Elektronenbahnen ist hier aber bereits ca. 600mal klei- 
ner als die mittlere freie Weglange der Elektronen (fiir freie Elektronen 
berechnet). OLSEN‘) hat darauf hingewiesen, dass dieses Verhalten zum 
Beispiel durch die Annahme von offenen Bahnen im k-Raum5) erklart 
werden kann. Eine solche Annahme steht allerdings im Widerspruch zur 
Auffassung von ALEKSEEVSKII und GarbuKov®) und von LUrHt1’). 

In transversalen Magnetfeldern ist die Reduktion des Durchmesser- 
effektes wie erwartet noch schwacher als im longitudinalen Fall. Der 
Wiederanstieg in héchsten Feldern ist aber hier starker ausgepragt, was 
wiederum auf offene Bahnen hindeuten wiirde. 


Diese Arbeit wurde vom Aluminium-Fonds-Neuhausen und vom 
Schweizerischen Nationalfonds finanziell unterstiitzt. 
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Monte-Carlo-Methode 
zur Berechnung der Leitfahigkeit in diinnen Drahten 
von B. Lurui und P. WyDER 
(Institut fiir kalorische Apparate und Kaltetechnik, ETH, Ziirich) 


Eine ausfiihrliche Arbeit erscheint bald. 


Ummaégnetisierungsvorgange 
in dunnen ferromagnetischen Ni-Fe-Schichten 


von S. MIDDELHOEK 


(1. B. M. Forschungslaboratorium, Ziirich) 


In diinnen 80-20 Ni-Fe-Schichten ldsst sich durch Aufdampfen in 
einem Magnetfeld bekanntlich eine einachsige magnetische Anisotropie 
induzieren!)?). Um die Magnetisierung in der Schichtebene um den 
Winkel 6 aus der leichten Anisotropierichtung herauszudrehen, muss pro 
Volumeneinheit die Anisotropieenergie 


Boa sino 


aufgewendet werden. Die unter dem Einfluss eines Magnetfeldes H sich 
einstellende Gleichgewichtslage der Magnetisierung einer Eindomanen- 
schicht findet man aus der Bedingung, dass die Gesamtenergie ein Mini- 
mum ist: 


E=E,—M-H= K sin? 6— M H, cos @— M H, sin 0 = min. 

OE 

00 

Dabei ist M die Magnetisierung und H, bzw. H, sind die Feldstarke- 
komponenten in der leichten bzw. harten Richtung. 


=2Ksin 6cos6+ M H,sin 06— M H, cos 0 = 0. 


520 Compte rendu de la réunion de la Société Suisse de-Physique HeBeAs 


Fiir die Abhangigkeit der Magnetisierungskomponente in Feldrichtung 
vom angelegten Feld (Hysteresisschleife) sind drei Hauptrichtungen zu 
unterscheiden: Die Feldrichtung kann in der Schichtebene parallel zur 
leichten (x) oder harten Richtung (y), oder senkrecht zur Schichtebene (z) 
gewahlt werden (Fig. 1a). In Figur 1b sind die aus (2) folgenden Hyste- 
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Theoretische Hysteresisschleifen in den drei Hauptrichtungen 


resisschleifen fiir diese drei Hauptrichtungen dargestellt. Die Koerzitiv- 
kraft in der leichten Richtung und die Sattigungsfeldstarke in der harten 
Richtung sind gleich der Anisotropiefeldstarke H, = 2 K/M (ca. 5 Oe). 
Fiir die Hysteresisschleife senkrecht zur Schichtebene liegt die Satti- 
gungsfeldstarke wegen des Entmagnetisierungsfaktors von 4 z bei 
4a M -++ Hy, fiir 80/20 Ni-Fe-Legierungen also etwa bei 10000 Oe. Wenn 
Abweichungen vom Eindomanenzustand auftreten, sind auch Abwei- 
chungen von diesen theoretischen Kurven zu erwarten. 

Zum Vergleich sind in Figur 2 die experimentellen Hysteresisschleifen 
in der leichten und in der harten Richtung gezeigt, wie sie bei vielen 


ree : 
2 Oe (a) Fig. 2 (b) 
Beobachtete Hysteresisschleifen in der leichten Richtung (a) 
und der harten Richtung (b) 
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Schichten beobachtet werden, die in einem Vakuum von 10-> Torr in 
etwa 1000 A Dicke auf Glasplatten gedampft wurden. In der leichten 
Richtung findet man eine Rechteckschleife mit einer kleineren Koerzitiy- 
kraft als H, und die Schleife in der harten Richtung ist fiir Schichten mit 
relativ kleiner Anisotropie meistens gedffnet. Die kleinere Koerzitivkraft 
in der leichten Richtung ist darauf zuriickzufiihren, dass das Umschalten 
in dieser Richtung durch Wandverschiebung erfolgt; dieser Prozess ist 
in der Literatur bereits behandelt worden’). Hier wird tiber Untersu- 
chungen der Magnetisierungsvorgange in der harten Richtung berichtet. 

Beobachtet werden die Magnetisierungskomponenten parallel (longitu- 
dinale Schleife) und senkrecht (transversale Schleife) zum angelegten 
Feld. Figur 3 zeigt die verwendete Schaltung. Das elektronisch integrierte 


Fig. 3 


Schaltung zur Aufnahme der longitudinalen und transversalen Hysteresisschleifen 


Ausgangssignal der Aufnahmespulé wird iiber einen Verstarker an die 
vertikalen Platten eines Kathodenstrahloszillographen gefiihrt, der zum 
angelegten Feld proportionale Spannungsabfall an einem Widerstand im 
Treibspulenkreis legt an den horizontalen Platten. 

Bei Anlegen eines Wechselfeldes mit einer Amplitude > H, in der 
harten Richtung kann der Magnetisierungsvektor sowohl eine Links- als 
eine Rechtsdrehung ausfiihren (Fig. 4a). Ein kleines Zusatzfeld in der 
leichten Richtung wird eine der beiden Drehrichtungen begiinstigen, ohne 
Feld aber sind beide Drehrichtungen gleich wahrscheinlich und treten 
gleichzeitig auf, was mit einer Aufteilung der Schicht in Domanen ver- 
bunden sein muss4). Figur 4 zeigt die longitudinalen (b) und transversalen 
(c) Hysteresisschleifen mit und ohne Zusatzfeld in der leichten Richtung. 
Im linken und rechten Bild fiihrt die Magnetisierung eine reversible Dre- 
hung aus, welche in der Richtung des Zusatzfeldes erfolgt. Beim mittleren 
Bild ist kein Zusatzfeld angelegt und die transversale Schleife zeigt, dass 
die eine Hialfte der Magnetisierung der Schicht eine Links-, die andere 
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Fig. 4 
Longitudinale (b) und transversale (c) Hysteresisschleifen in Abhangigkeit 
von einem Zusatzfeld in der leichten Richtung 


Halfte eine Rechtsdrehung ausfiihrt. Gleichzeitig tritt in der longitudi- 
nalen Schleife eine Offnung auf, was die Annahme berechtigt, dass die 
Offnung mit der Aufteilung in viele Domanen verbunden ist. 

Figur 5 zeigt ein Bitterstreifenbild einer aufgeteilten Schicht. Man er- 
kennt, dass die Aufteilung sehr fein und die gesamte Domanenwandlange 
sehr gross ist. Es wurden Wandlangen bis zu 10cm pro cm? Schicht- 
flache beobachtet. 

Die Aufteilung in links und rechts drehenden Domanen tritt in dem 
Moment auf, da der Feldvektor durch den Sattigungspunkt (H, = 0, 
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H, = Hx) geht. Eine asymmetrische Schleife erhalt man, bei einem klei- 
nen Zusatzfeld in der leichten Richtung, wenn das Wechselfeld einen 
kleinen Winkel mit der harten Richtung bildet (Fig. 6a). Nur in einer 
Halbperiode geht der Feldvektor durch den Sattigungspunkt und allein 


0,1 mm Fig. 5 
Bitter-Streifenbild einer aufgeteilten Schicht 


dann tritt Aufteilung auf, welche zur Remanenz fiihrt, in der anderen 
Richtung tritt nur eine reversible Drehung auf. Die zugeh6rigen longitu- 
dinalen Hysteresisschleifen werden in Figur 6b gezeigt. 

Die Beobachtungen zeigen also iibereinstimmend, dass die Remanenz 
in der harten Richtung mit einer Aufspaltung der Schicht in viele Do- 
manen verbunden ist. Fiir eine quantitative Theorie hatte man die ma- 
gnetostatische Kopplung der Domanen zu beriicksichtigen und auch die 
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wegen der grossen Wandlange betrachtliche Wandenergie in die Rech 
xen. Die Héhe der Remanenz in der harten Richtung ist 
welche durch die In- 


nung einzubeziel 
eng verbunden mit der Feinheit der Aufspaltung, 
beeinflusst wird. 
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Diese Arbeit wurde durch ein Stipendium des Commissariat a ]’Energie 
Atomique und durch einen Beitrag der Kommission fiir Atomwissenschaft 
des Schweizerischen Nationalfonds erméglicht. 

Eine vorlaufige Mitteilung erscheint nachstens in den Comptes Rendus 
de l’Académie des Sciences; die ausfiihrliche Arbeit ist in Vorbereitung. 
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Absolutmessung der Resonanzenergie der Reaktion Ni*’(p, y)Cu*® 
bei 1,84 MeV 


von H. H. Staus und H. WINKLER 
(Physik-Institut der Universitat Ziirich) 


Wir haben die Resonanzenergie der Reaktion Ni®® (f, y)Cu®® bei 
1,84 MeV, die bereits von BoNDELID?!) mit einem elektrostatischen Ab- 
lenker absolut gemessen wurde, mit einem absoluten magnetischen 180°- 
Spektrometer neu bestimmt. Diese Resonanz ist wegen ihrer kleinen 
Halbwertsbreite (J’ < 100 eV) zum Vergleich der verschiedenen Metho- 
den der Absolutbestimmung von Protonenenergien gut geeignet. Sie be- 
findet sich ferner sehr nahe bei der Energie des Schwellenwertes der 
Reaktion Li’ (, 1) Be’, fiir die wir kiirzlich?) einen etwas tieferen Wert 
als BONDELID$) erhalten haben. 

Wir verwendeten die schon von BuMILLER ef al.*) beschriebene Appa- 
ratur. Das homogene Magnetfeld wird entlang der Protonenbahn mit 
Kerninduktions-Signalen ausgemessen. Fiir kleine Abweichungen vom 
Mittelwert des Feldes wurde in bekannter Weise nach HartREE korri- 
giert. Zur Messung der Frequenz diente ein elektronisches Zahlgerat 
Hewlett-Packard Typ 524B, das mit einem Normalsender geeicht wurde. 
Der Radius der Protonen im Feld wird durch den Eingangsspalt bei 0° 
und den Ausgangsspalt bei 180° festgelegt. Beide Spalte waren 0,1 mm 
breit. Ihr Abstand von 1000,17 mm wurde durch Vergleich mit einem 
neu geeichten Normalmeter bestimmt. Bei 90° war ein Mittelspalt von 
0,25 mm Offnung angebracht. Da im homogenen Magnetfeld nach Ab- 
lenkung tiber 180° eine Richtungsfokussierung stattfindet, gentigt es, 
die geometrische Lage des Mittelspaltes relativ zu den beiden anderen 
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Spalten auf + 0,5 mm festzulegen. Der Mittelspalt begrenzt den Off- 
nungswinkel des Protonenstrahls im Magneten und stabilisert zugleich 
mit isolierten Spaltbacken den van de Graaff-Generator. Bei der Auf- 
nahme der Resonanzkurve wurde das Magnetfeld durch eine Kern- 
induktionsprobe auf + 2 10-° zeitlich konstant gehalten und zugleich 
mit derselben Probe gemessen. Da die Probe 10 mm von der Protonen- 
bahn radial nach innen verschoben steht und der Magnet einen kleinen 
radialen Gradienten von ca. 3 x 10-5 pro mm hat, ist eine Korrektur der 
gemessenen Frequenzen nétig. Auch musste fiir die nicht véllig unmagne- 
tische Vakuumkammer korrigiert werden. Alle Korrekturen zusammen 
sind, in Energie ausgedriickt, kleiner als 2 KeV. In die Berechnung der 
Beschleunigungsspannung der Protonen an der Resonanzstelle gehen 
ausser Spaltabstand und Frequenz der Kerninduktionsprobe nur noch 
die sehr genau absolut bekannten Gréssen y,, gyromagnetisches Verhalt- 
nis des Protons und v,/v,, Verhaltnis der Kerninduktionsfrequenz des 
Protons zu seiner Cyklotronfrequenz im gleichen Magnetfeld, ein. 


500];yY 


400 


300 


T/pcl (willkurl, Einheiten) 


200 


700 
330 eV 


(aus Spaitbreite :370 ev) 


76.996 16.998 17000 17.002 17004 = khz 


Fig. 1 
y-Ausbeute als Funktion des Magnetfeldes (ausgedriickt in Frequenz der Kern- 
induktionsprobe). Die Fehler sind statistische Fehler der Einzelmessung. Die Kurve 


entspricht der unten angegebenen dreieckformigen Energieverteilung der Protonen 
nach dem Magnet. (Halbwertsbreite der Resonanz vernachlassigt.) 
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Die Targets bestanden aus angereichertem Ni**, welches elektrolytisch 
auf Silber niedergeschlagen wurde. Da die nachste gréssere Resonanz der 
Reaktion bei 1,4 MeV liegt, ist es sehr einfach, fiir die gemessene Reso- 
nanz die Anregungskurve einer dicken Target ohne Stérung durch andere 
Resonanzen zu erhalten. Die Target wurde auf 200°C geheizt. Die y- 
Energie von 5,2 MeV macht eine Diskriminierung gegen die Fluor-y- 
Strahlung schwierig. Deshalb mussten besondere Abschirmungsmass- 
nahmen gegen die von Verunreinigungen des Ausgangsspaltes kommende 
Fluor-y-Strahlung getroffen werden. Der Strom betrug vor dem Eingangs- 
spalt ca. 5 wA, am Target ca. 0,2 wA. Figur 1 zeigt eine der drei Messun- 
gen der Resonanz. 

Alle drei Messungen mit zum Teil verschiedenen Korrekturen ergaben 
innerhalb -+ 100 eV den gleichen Wert der Resonanzenergie. Fiir die 
Fehler der Absolutwerte wurden alle uns bekannten statistischen und 
systematischen Fehler in Betracht gezogen und quadratisch addiert. Es 
ergibt sich ein Absolutwert von 1842,9 + 0,45 KeV. 

Der Kommission fiir Atomwissenschaft des Schweiz. Nationalfonds 
danken wir fiir finanzielle Unterstiitzung. 
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a—y Winkelkorrelationsmessung am Be’-Kern 


von V. Mrever, H. H. MULLER, H. H. Straus und R. ZURMUHLE 


(Physik-Institut der Universitat Ziirich) 


Beim Einfang eines Protons durch einen Li?-Kern entsteht ein hoch- 
angeregter Be’-Kern. Die Bildungsreaktion hat fiir 441 KeV Protonen 
eine 12 keV breite Resonanz. Der so entstehende Be8’-Kern besitzt eine 
Anregungsenergie von 17,46 MeV. Sein Spin ist 1 und seine Paritat posi- 
tiv. Der Kern kann nun durch y-Strahlung entweder direkt in den Grund- 
zustand oder in den ersten angeregten Zustand bei 2,9 MeV iibergehen. 
Im Gegensatz zum Ausgangsniveau haben diese beiden Zustande gerad- 
zahligen Spin und positive Paritaét. Sie konnen folglich in zwei «-Teilchen 
zerfallen. Beim Zerfall tiber den 2,9-MeV-Zustand gestatten die Auswahl- 
regeln Strahlungstypen mit Drehimpulsen 1, 2, 3 und positiver Paritat. 
Insbesondere sind also magnetische Dipolstrahlung und elektrische Qua- 


Ree 
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drupolstrahlung gestattet. Es ist anzunehmen, dass die beiden Strahlungs- 
typen miteinander konkurrieren. Eine Messung der Winkelverteilung der 
y-Strablung ist zur Bestimmung des Mischungsverhiltnisses ungeeignet. 
Da namlich die magnetischen Subniveaus des 17,6-MeV-Zustandes an- 
nahernd gleichm4ssig besetzt sind, ist sie nahezu isotrop. Die y — g- 
Winkelkorrelation ist hingegen stark vom Mischungsverhdltnis beein- 
flusst und ist deshalb zu seiner Bestimmung geeignet. Bei gleichmassiger 
Besetzung der Subniveaus des 17,6-MeV-Zustandes ist die Korrelations- 
funktion von der Form 


W(6) = (1-0,6 cos?6) + ra (3 cos?# — 1) + c# (1-3 cos? 6 + 4 cos? 6), 
o] 


wo § den Korrelationswinkel und c? das Mischungsverhdltnis von elek- 
trischer Quadrupolstrahlung zu magnetischer Dipolstrahlung bedeuten. 
Messungen unter 90°, 135°, 180° liefern c? = 0,017 + 0,006. Es ist also 
nur eine schwache Beimischung von elektrischer Quadrupolstrahlung 
vorhanden. 


Ein ausfiihrlicher Bericht iiber diese Messung wird spdter ver6ffent- 
licht. 


Anomalies dans l’évaporation nucléaire du cuivre 


par E. JzAnnet, CL. Bovet, J. Rosser et E. VAUCHER 
(Institut de Physique de lI’ Université\de Neuchatel) 


Le travail qui fait l’objet de cette communication constitue une partie 
des recherches effectuées dans notre Institut sur les anomalies observées 
dans l’interprétation statistique de l’évaporation nucléaire?) ?) ?). 

Les prédictions de la théorie de l’évaporation nucléaire portent sur les 
grandeurs expérimentales suivantes: 


1. Les spectres d énergie (des particules chargées). Différents travaux ex- 
périmentaux portant sur les noyaux lourds (Ag et Br) de I’émulsion nu- 
cléaire*) ainsi que les mesures effectuées dans notre Institut sur des 
noyaux bien définis, par la méthode du sandwich, ont mis en évidence: 

a) une limite inférieure du spectre.trop basse (par rapport a la hauteur 
de la barriére de Coulomb) ; 

b) un excés de particules aux hautes énergies. 

Ces deux anomalies sont surtout marquées pour les particules de charge 
(a 

2. Les distributions angulaires. La théorie prévoit une distribution iso- 
trope dans le systéme lié au noyau émetteur. Les anisotropies observées 
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sont supérieures a celles qui résulteraient du transfert d’impulsion au 
noyau. 

3. Les rapports d’émission des différentes particules. Une telle mesure est 
délicate par la technique des plaques nucléaires; les méthodes de spalla- 
tion (analyse radiochimique des noyaux résiduels) sont mieux adaptées 
4 ces mesures mais ne fournissent aucune indication sur les points 1. et 2. 

4. La distribution en nombre de branches des étoiles est également un 
point ou théorie et expérience peuvent se comparer utilement. Nous 
attendons d’avoir accumulé une statistique plus compléte avant de dis- 
cuter ce point. 

Le but de cette recherche a été de préciser les anomalies 1. et 2. en 
complétant les mesures déja effectuées sur Cu, par l'utilisation d’un dis- 
positif amélioré, permettant en particulier une discrimination certaine 
entre particules de charge Z = 1 et Z 2, et une détection efficace sous 
tous les angles. 

Nous avons irradié une feuille de Cu de 15 w d’épaisseur aux neutrons 
de 500 MeV produits au moyen du synchro-cyclotron du CERN*). Les 
particules chargées émises lors de la réaction m + Cu ont été détectées au 
moyen d’émulsions nucléaires Ilford L-4. La feuille métallique était 
montée en sandwich entre deux émulsions sans support de 330 wu d’épais- 
seur; les neutrons incidents avaient une incidence de 30° par rapport a 
la normale a la feuille métallique. 

Les particules issues du Cu ont été classées selon leur charge en «pro- 
tons» (Z = 1) et en «alphas» (Z ‘ 2); leur énergie a été mesurée au moyen 
de leur parcours (dans l’émulsion et dans le Cu) et l’angle # par rapport 
au flux incident a été déterminé. Le développement de |’émulsion était 
tel que seuls les protons d’énergie inférieure 4 60 MeV étaient retenus, ce 
qui élimine d’office une partie des particules provenant de la cascade in- 
tranucléaire précédant l’évaporation. 


Résultats 


1. Spectres d’ énergie. On s’attend a ce que les particules de Z = 1 soient 
des protons (60 4 80%), des deutons (20 a 30%) et des tritons (0 4 10%) 
selon les valeurs des paramétres «densité de niveaux» et «transparence de 
barriére» adoptés pour le calcul. Ce calcul, basé sur la théorie de Vévapo- 
ration nucléaire®)®), utilise la méthode de Monte-Carlo pour calculer les 
évaporations successives de particules a partir d’un noyau excité et a été 
effectué par Dostrovsxy et coll.”). Notre spectre est donc une super- 
position des spectres de ces 3 types de particules qu’il est impossible de 
discriminer dans nos conditions; c’est pourquoi nous avons reporté en 

*) Nous remercions ici bien sincérement MM. ComBe et GiBson de leur hospi- 
talité et ’équipe du SC qui s’est mise & notre disposition. 
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abscisse le parcours et non l’énergie (fig. 1). Les indications T, D, P cor- 
respondent a une barriére de Coulomb abaissée, d’environ 5 MeV. Cette 
valeur est estimée a partir de l’approximation V’ = V (R+ %) ob R= 
1,410 A¥* est le rayon du noyau intermédiaire moyen de l’évapora- 


50} particules / 20 p SPECTRE D‘ENERGIE (Z:=1) 


+ -—--- + + t+ + Rew 
t 100 200 300 400 500 p 


tion. La figure 1 indique clairement un excés aux basses énergies. Une 
étude est en cours pour déterminer le rapport deutons/protons§) ; cette 
valeur connue, il sera possible d’adapter notre spectre expérimental a 
une superposition de spectres théoriques. 

L’excés souvent observé de particules aux hautes énergies est aussi 
constaté ici; toutefois il n’est pas aussi important que nos précédents 
travaux lavaient laissé prévoir?); et cet excés peut s’expliquer de facon 
naturelle en invoquant une contamination par la cascadé nucléaire pré- 
cédent l’évaporation proprement dite. 

Les particules de charge Z * 2 (fig. 2) sont principalement des alphas, 
aussi avons-nous pu tracer le spectre en énergie. La barriére de Coulomb 
estimée de la méme maniére que pour les «protons» conduit a V’ ~ 13 MeV. 
L’adaptation d’une courbe d’évaporation théorique (calculée avec la tem- 
pérature nucléaire fournie par le spectre des «protons») est incompatible 
avec les particules d’énergie supérieure a 20 MeV. 

Ces deux spectres conduisent aux énergies moyennes indiquées dans le 
tableau I. 

2. Distributions angulaires (fig. 3-et fig. 4). Pour les traces qui pro- 
viennent d’un processus d’évaporation (sans contamination de processus 
directs), c’est-a-dire celles qui proviennent «d’étoiles» a 2 branches et plus, 
lerapport ades traces émises vers l’avant aux traces émises vers|’arriére est : 


pour Z = 1: a= 1,08 (anisotropie compatible avec le transfert d’impul- 
sion au noyau émetteur) 
pour Z = 2:4= 1,93 
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Si on considére seulement les «alphas» d’énergie supérieure 4 20 MeV 
(25% du nombre de particules « détectées), l’anisotropie devient a = 3,7. 
3. Rapport d’émission. Nous avons mesuré le rapport suivant entre le 
nombre de «protons» et le nombre d’«alphas»: 
N(Z=1) 
N (Z 2) 
4. Energie d’ excitation moyenne. La connaissance du nombre moyen de 
protons, d’alphas et de neutrons émis au cours de l’évaporation ainsi que 
les énergies cinétique et de liaison moyennes de ces particules permet de 
déterminer l’énergie d’excitation moyenne Uy. Les grandeurs relevantes 
déterminées ou calculées sont données dans le tableau I. 


= 2,50 


Tableau I 
i] 

Nombre moyen de «proton» par événement .... . Vy = 1,07 
Nombre moyen d’salpha» par événement ..... . Va, = 0,43 
Nombre moyen de neutrons par événement .... . V_,= 3" 
Energie moyenne des particules de chargeZ=1 .. zz = 7,9 MeV?) 

Eq = 12,2 MeV°) 
Energie moyenne des particules de chargeZ = 2 .. Ex, = 15,9 MeV 
Energie moyenne des neutrons . ene E,, = 4 MeV4) 
PETE PIC A CXCALALION SIBTIANC ne ese se U, = 05 MeV®) 


4) D’aprés les calculs de Dostrowsky et coll.’). 
b) Si toutes les particules sont interprétées comme protons. 
©) Si toutes les particules sont interprétées comme deutons. 


4) D’aprés la théorie de l’évaporation E, = 2 T; avec la température déter- 
minée d’aprés le spectre des protons: T=2 MeV. 

©) En admettant une énergie de liaison de 8,5 MeV pour un nucléon et de 
6 MeV pour un «. 


La valeur U, = 65 MeV est a rapprocher de celle de METROPOLIs et coll.*) 
gui ont calculé par la méthode de Monte-Carlo l’énergie résiduelle de 
noyaux apreés la cascade intranucléaire et trouvent pour le cuivre irradié 
par des nucléons de 500 MeV: E,,, = 70 MeV. 

Ces auteurs ont aussi déterminé la distribution des énergies résiduelles 
aprés la cascade. Nous avons calculé numériquement l’influence de cette 
distribution sur les spectres des particules émises par évaporation. Cette 
influence est beaucoup trop faible pour rendre compte des écarts observés. 


Conclusions 


1. Les excés de particules aux basses énergies, autant pour Z = 1 que 
pour Z > 2, ne s’appliquent pas par l’approximation habituelle Vi" =e 
V(R + %); Vhypothése d’oscillations de déformation du noyau envisagée 
par BAGcE”») et reprise par Dostrovsky et coll.*) dans leurs calculs numé- 


| 
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riques ne suffit pas 4 expliquer I’écart observé. Ces essais d’explication 
nous paraissent @’ailleurs superflus, du moins pour un noyau de la région | 
du cuivre; un calcul basé sur des estimations raisonnables de la langeur 
I’, montre en effet que pour les « mentionnés la transparence quantique 
de barriére conduit A une vie moyenne du noyau de lordre de 107 s, | 
assez faible pour étre tout & fait compatible avec un modéle d’évaporation 
qui incorporerait de facon adéquate l’effet tunnel. 

2. L’excés de particules «alphas» aux hautes énergies est lié @ une forte 
anisotropie de ces particules; l"hypothése d'une interaction directe (colli- 
sion nucléon — «), valable pour les protons énergétiques n’a de sens que 
si l’on admet la préexistence des « dans le noyau. Toutefois, le nombre 
de ces « anormaux (25%) est trop grand par rapport au nombre des pro- 
tons anormaux (moins de 5°) pour permettre une telle hypothése. Cette 
anomalie, pour laquelle il parait difficile actuellement de proposer une 
explication ouvre une intéressante perspective pour des investigations 
ultérieures dans ce domaine. 

Nous tenons a remercier ici Mme Desponds de son travail comsciencieux 
d’exploration et de reconstruction. 

Ce travail a bénéficié de l’appui matériel de la C. S. A. 
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Erste Messungen 
mit dem hochauflésenden Spektrometer never Bauart 


von O. Huser, L. ScHELLENSERG und H. Wip 
(Fribourg, Inst. Phys.) 


In einer fritheren Arbeit?), im folgenden mit Theorie bezeichnet, warde 
gezeigt, dass das doppelt fokusierende Spektrometer mit dem Feld- 
verlauf H = H,(1 — ag + fo* — yo’) fir 2 = 1/2, 8 = 3/8, und »— 43/144 
auch Messungen mit Filmen erlaubt, wobei wie beim Halbkreisspektro- 
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graph ein Energiebereich gleichzeitig registriert werden kann. Dadurch 
lasst sich besonders bei hohen Auflésungsvermégen schneller als mit 
Zahlrohren arbeiten. Ferner wurde eine Bauart des Spektrometermagne- 
ten beschrieben, bei welcher ausser der Feldstarke auch ihre ersten beiden 
Ableitungen in radialer Richtung stabilisiert werden konnen. Damit wird 
einerseits der Feldverlauf unabhangig von der Hysteresis des Eisens und 
ferner kann die Poldistanz, da Randeffekte nicht stéren, im Verhiltnis 
zum Magnetdurchmesser sehr gross gemacht werden, wodurch wiederum 
der Raumwinkel grésser wird. In diesem Bericht soll iiber den Bau eines 
solchen Spektrometers und die ersten Eichmessungen berichtet werden. 
Fiir die Konstruktion wurden die folgenden Daten vorgegeben: 


Radius der Normalbahn a = 300 mm 
Energiebereich 0,02 — 2,5 MeV 
Mag. Induktion 16 — 330 Gauss 
Max. radialer Austrittswinkel Gr = 0,28 

Max. axialer Austrittswinkel gz = 0,4 
Maximaler Raumwinkel TS Spay 
Maximale Auflésung A= VOY, 
Filmmessbereich CP 5 et OF, 
Filmlange 18 cm 
Konstanz des Magnetfeldes CH He 5etOse 
Konstanz des Gradienten dala = dB/B = 5-10+ 


Die Form des Magneten ist aus Figur 1 ersichtlich. Die Erregerwick- 
lungen innen und aussen sind in mehreren unabhangigen Einzelspulen 
ausgefiihrt, um durch die variable Stromverteilung das Feld beeinflussen 
zu kénnen. Zwischen den Spulen liegen die in der Theorie beschriebenen 
Leitbleche, durch deren Potential der Randeffekt verkleinert und die 


‘\ NN \ SSN \ a 
SOOO NS ng 
INN SN NX =z) By) 
NN OX \ . \ \ * ae eng 
NN RIAN ere stat 
\ SS \ SS ae i Wee 
SS 30 2A) 
BORNE BS 
Uy Wy KX se Bi, a 
WY es BSN 
4 | 
US | SN 


y he BS An | 
Wi Ys Bese" | 


SX 
\ 
x 
» 
(SO RT eee ee 


Fig. 1 
Schnitt durch Magneten. Erregerwicklungen 11, 12 usw. als unabhangige Einzel- 
spulen ausgefiihrt 


t 
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Feldkoeffizienten gesteuert werden. Die fiir die maximale Feldstarke von 
330 Gauss notwendige Erregung betragt 10* Ampérewindungen, wobei 
die Konstruktion des Magneten erfordert, dass die Summe der Ampére- 
windungszahlen der inneren wie auch der ausseren Einzelspulen dieser 
Zahl entspricht. 

Da das Spektrometer sowohl fiir Film- als auch Zahlrohrmessungen 
beniitzt wird, sind mehrere Blendensysteme notwendig. Es gibt 


1. Filmblende bei 0 = 0,1 (O von Quelle aus gemessen) zur radialen 
Strahlbegrenzung. 

2. Radialblende bei @ = |/ 2-45° und / 2-135° fiir Zahlrohrmessungen. 

3. Achsialblende bei @ = / 2-135° zur achsialen Strahlbegrenzung bei 
Film und Zahlrohrmessungen. 

4. Zahlrohrblende vor Zahlrohrfenster zur radialen Strahlbegrenzung. 


Die Form der Radial- und Achsial-Blenden berechnet sich aus den 
Bahngleichungen. Die Filmblende muss nach Theorie méglichst nahe bei 
der Quelle liegen. Bei einem Abstand von @-a=30mmkann die Blende 
durch ein achsial gerichtetes Geradenpaar angenahert werden. Die Zahl- 
rohrblende ist dem Linienprofil angepasst. Aus dem Linienprofil, gegeben 
durch die optimale Blendeneinstellung folgt, dass die innere Blenden- 
halfte um den dreifachen Betrag vom Normalradius entfernt sein muss, 
wie die dussere Blendenhalfte. Fiir die optimale Blendeneinstellung ist 
der Zusammenhang zwischen dem Austrittswinkel p,, der Quellenbreite b 
und dem Auflésungsvermégen A gegeben durch 

g, = 0,173 VA und b(mm) = 12 A(%) 

Zur Stabilisierung des Feldes und dessen Gradienten wird das Feld 
durch eine Anordnung von drei mit 5000 Touren pro Minute rotierenden 
Pic-up Spulen gemessen, wobei ein zu erreichender Wert der Feldstabili- 
tat von 2:10~° der Konstruktion zugrunde gelegt wurde. Als Referenz- 


signal dient das in einer auf der gleichen Welle rotierenden Spule durch 
einen Permanentmagneten erzeugte Spannungssignal. 


Etch-Messungen 


Das Ziel der ersten Messungen bestand darin Auskunft tiber die folgen- 
den wichtigen Eigenschaften des Spektrometers zu erhalten: Verhalten 
des Eisens, Steuerbarkeit des Feldes, Fokussierungseigenschaften und 
das Auflésungsvermégen. 

Die Linearitat zwischen dem Spulenstrom und dem Magnetfeld wurde 
mit einer Hallsonde (FC 33 Siemens und Halske) gemessen. Es zeigte sich, 
dass bei einem Strom kleiner als 0,02 A das Feld starker als proportional 


zunimmt. Zwischen 0,02 und 0,9 A ist der Gradient innerhalb der Mess- 
genauigkeit konstant. 
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Die Messung der Remanenz des entmagnetisierten Magneten mit den 
Pick-up-Spulen ergab ein Feld von 1,8: 10-2 Gauss. Die Achsialsymmetrie 
des Remanenzfeldes wurde an zwei 45° zueinander versetzten Punkten 
mit der Hallsonde am nicht evakuierten Spektrometer untersucht. Inner- 
halb der Fehlergrenze von 0,1 Gauss stimmten die Messungen iiberein. 

Die Bestimmung der Feldkoeffizienten « und B sowie der Feldstarke H 
wurde gleichfalls mit der Hallsonde durchgefiihrt. Aus der Messung der . 
Hallspannung als Funktion des Radius 7 bei verschiedenen Spulenaus- 
steuerungen wurden die Koeffizienten « und f bestimmt. Der fiir die 
beste Einstellung gefundene Feldverlauf ist in Figur 2 mit dem theore- 
tisch geforderten Verlauf H = H,(1—0,50+0,375 0? — 0,299 0%) verglichen 


Fig. 2 


Experimentell mit Hallsonde bestimmter Feldverlauf H(g), die ausgezogene Kurve 
gibt den theoretisch verlangten Verlauf wieder 


Es zeigt sich eine sehr gute Ubereinstimmung mit der theoretischen 
Kurve, bis auf den Abfall bei dy = + 12 cm, der wahrscheinlich auf Streu- 
felder der beiden Spulen 21 zuriickzufiihren ist, die nicht an das mittlere 
Leitblech anliegen, um Platz fiir das Einfiihren von Quelle und Film frei- 
zulassen. 

Die achsiale Fokussierung wurde mit einer in radialer Richtung aus- 
gedehnten Quelle untersucht. Als Quelle wurde ein dickes 1*8Au Praparat 
beniitzt. Damit lassen sich wiederum « und f bestimmen. 

Weitere, wenn auch weniger empfindliche Kriterien fiir die optimale 
Ejinstellung sind durch die Dispersion und die Profilform gegeben. Der 
Abstand des Bildortes vom Normalradius als Funktion des Impulses ist 
nach der Theorie gegeben durch die Formel 


ot = 4p + 2,66 p? — 0,44 p? 
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Zur Messung der Dispersion wurde die K-Konversionslinie des 412keV 
y-Strahles von 19% Hg fiir verschiedene Feldstarken auf den Film abgebil- 
det, Die mittleren Abweichungen zwischen dem aus dem Bildort berech- 
neten relativen Impuls P/P, und der aus der Feldanderung mit der theo- 
retischen Formel berechneten Impuls betragt 3-10-4, was innerhalb der 
Messgenauigkeit lag. 

Das Linienprofil fiir Film und Zahlrohrmessungen wurde in der Theo- 
rie berechnet. In Figur 3a ist das mit Film gemessene Profil der K- 
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K-Konversionslinie des 412 keV-y-Ubergangs von 1®8Hg, auf Elektronenvertei- 
lung umgezeichnete Photometerkurve einer Filmaufnahme. 


Konversionslinie von 1°*Hg aufgetragen. Der Quellbreite von 0,65 mm 
entspricht ein theoretisches Auflésungsvermégen von 0,055%; die ge- 
messene Halbwertsbreite ergab ein dp/p von 0,06%. Die gleiche Linie 
wurde mit dem Zahlrohr ausgemessen. Fig. 3b. Die Verschmierung durch 
den Zahlrohrspalt (Spaltbreite = Quellbreite) ergibt eine Verschlechte- 
rung des Auflésungsvermégens um den Faktor 1,276. In unserem Fall 
bedeutet dies ein Auflésungsvermégen von 0,07°%%, gemessen wurden 
0,08°%. Die Abweichungen riihren im wesentlichen von Abbildungs- 
fehlern her, die durch nicht ideale Einstellung verursacht sind. Mit den 
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Fig. 3b 
Gleiche Linie mit Zahlrohr gemessen. Zahlrohrspalt= Quellbreite. 


Goldpraparaten wurde gleichfalls versucht die L-Linien zu messen. Da 
ihre Energie sehr gut bekannt ist und der Abstand L, — L, 0,1% betragt, 
sind sie in unserem Fall ein bequemes Mittel zur Testung des Auflésungs- 
vermogens. Die auf die Elektronenverteilung umgezeichnete Photo- 
meterkurve einer Filmaufnahme zeigt Figur 4. Die Quellbreite bei dieser 
Aufnahme mit noch nicht endgiiltig bestimmten Feldkoeffizienten be- 
tragt 0,65 mm. Qualitativ stimmen die Intensitatsverhaltnisse dieser mit 
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L-Konversionslinien des 412 keV-y-Ubergangs von '*Hg, auf Elektronenverteilung 
umgezeichnete Photometerkurve einer Filmaufnahme 
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einem grobkérnigen Film gemachten Aufnahme mit den Messungen an- 
derer Autoren iiberein?. 

Bei all diesen Messungen war nur der Spektrometerstrom auf 4-10~° 
stabilisiert, da die eigentliche Feldstabilisierung sich noch im Bau be- 
findet. Neben Gold wurde auch die K-Linie des 662 keV y-Strahles von 
187Cs fiir die Eichmessungen beniitzt. Hierbei zeigte sich, dass die Feld- 
koeffizienten « und f innerhalb des Energiebereiches 412-662 keV kon- 
stant bleiben. 

Die zukiinftigen Messungen werden die Variation der « und f tiber den 
gesamten Energiebereich untersuchen, sowie eine weitere Verbesserung 
des Auflésungsvermégens zum Ziele haben. Die vorliegende Arbeit wurde 
durch den finanziellen Beitrag des Schweizerischen Nationalfonds unter- 
stiitzt, dem wir an dieser Stelle danken. 

Herrn T. Y. CHEN sind wir fiir seine wertvolle Mithilfe bei den Mes- 
sungen zu Dank verpflichtet. 
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Abhangigkeit der Blasendichte 
von der Teilchenenergie in einer Freon-Blasenkammer 


von B. HaHn und E. HUGENTOBLER 
(Institut Physique, Fribourg) 


Soll im Rahmen einer grésseren Arbeit demnachst publiziert werden. 


Einige Ergebnisse zur Blasenbildung 
durch den qa-Zerfall von 2!°Po und durch schnelle Elektronen 


von G. Rrere und B. Haun 
(Physikalisches Institut der Universitat Freiburg) 


Eine Méglichkeit, etwas tiber den Mechanismus der Blasenbildung in 
einer Blasenkammer zu erfahren, besteht in der Nachpriifung der Ener- 
giebilanz'), das heisst im Vergleich der zur Bildung einer Blase aufzu- 
wendenden Arbeit mit der vom Teilchen geschaffenen Energiedichte. 
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Dabei geht es um eine Blase vom kritischen Radius 7,, der durch die 

Gleichgewichtsbedingung 

t= aE mit Ap=Poo—p 
definiert wird. Hier bedeuten o die Oberflaichenspannung, p,, der Dampf- 
druck der Fliissigkeit und p der bei einer Expansion erreichte Druck. 

Notwendig fiir solche Untersuchungen ist somit die Kenntnis der experi- 
mentellen Beziehungen zwischen der Blasendichte, der Druckdifferenz 
Ap (Uberhitzungsgrad) und der Temperatur. Ausserdem miissen noch die 
Oberflachenspannung und die Verdampfungswarme bekannt sein. 

Im Unterschied zu schnellen Elektronen erhalt man beim «-Zerfall von 
210Po wegen der kurzen Reichweite (in CCl, F, ca. 45 u) nur eine makro- 
skopische Blase pro Zerfall. 

Derartige Zusammenhange sind von uns fiir den «-Zerfall von 7!°Po 
(5,3 MeV) in FREON 12, dem CCl, F, und fiir schnelle Elektronen 
(31 MeV) in FREON 13 B1, dem CBr F, und in SF, bestimmt worden. 

Zu den Versuchen wurde eine Blasenkammer mit Druckstabilisierung 
verwandt, die konstante Ap-Werte fiir eine Dauer von 50 bis 150 ms er- 
moglichte. 

Aus dem in Figur 1 wiedergegebenen Zusammenhang zwischen der 
Anzahl der gebildeten Blasen und dem Ap (bei einer festen Temperatur 
sowie einer festen Lange des Druckplateaus) entnimmt man, dass sich 
Blasen erst dann bilden, wenn das Ap einen bestimmten Wert iiber- 
schreitet. 
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Blasenbildung beim «-Zerfall (?!°Po) als Funktion der Druckdifferenz 
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Wie aus Figur 2 zu ersehen ist, nimmt dieser Grenzdruck (dargestellt 
ist der extrapolierte Wert) mit wachsender Temperatur ab. Er ist ca. 7mal 
kleiner als der fiir Blasenbildung an Elektronen erforderliche 4p-Wert, 
der zum Beispiel fiir eine Blasendichte von 10 cm! bei 72°C 6,8 at 
betragt. oc. ee 

Der aus den Daten von Figur 2 errechnete kritische Radius ergibt sich | 
za etwa 900 A bei 26°C. Damit wird zur Bildung eines kritischen Volu- | 
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Zur Blasenbildung erforderliche Druckdifferenz (« von 5,3 MeV) als Funktion der 
Termperatur 


mens eine Energie von 112 keV bendtigt, die sich aus einem Oberflachen- 
term von 5,7 keV, einem pV-Term von — 3,8 keV und einem Verdamp- 
fungsterm von 110 keV zusammensetzt. Dieser letzte Term wird erforder- 
lich, falls die subkritische Blase schneller wachst als Energie aus der Um- 
gebung nachgeliefert werden kann. 

Aus den bisherigen Messungen geht nicht hervor, ob beim Zerfall 
von 740Po das «-Teilchen selbst oder der Riickstosskern fiir die Blasen- 
bildung verantwortlich ist. In beiden Fallen ist die in einem kritischen 
Volumen abgegebene Energie von der gleichen Gréssenordnung, nam- 
lich ca. 40 keV im Maximum der Bragg-Kurve fiir das «-Teilchen und 
ca. 100 keV fiir den Riickstosskern. Die Energiebilanz stimmt also — was 
die Grdssenordnung betrifft — falls der Verdampfungsterm hinzugerech- 
net wird. 

In ahnlicher Weise wie beim «-Zerfall lassen sich auch fiir minimum 
ionisierende Elektronen die Zusammenhange zwischen den interessieren- 


den Gréssen bestimmen, nur dass hier als weiterer Parameter die Blasen- 
dichte hinzukommt. 
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Einige der fiir CBr F, erhaltenen Beziehungen sind in Figur 3 wieder- 
gegeben, aus denen sich Kurven — enstsprechend wie in Figur 2 — mit der 
Blasendichte als Parameter darstellen lassen. Auch hier kann man den 
kritischen Radius bestimmen und eine Energiebilanz aufstellen. Da aber 
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Fig. 3 
Blasenbildung an Elektronen (31 MeV) 


die raumliche Verteilung des Energieverlustes von Elektronen wenig 
iibersichtlich ist, bedarf es noch weiterer Untersuchungen, bevor etwas 
ausgesagt werden kann. 
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Wechselwirkung von Bevatron-Protonen (6,2 BeV) 
in Kernemulsionen 


von WINZELER, KiaiBeR, Kocu, Nixorié und M. SCHNEEBERGER 
(Physikalisches Institut Bern) 


Wird publiziert im «Nuovo Cimento». 


544 Compte rendu de la réunion de la Société Suisse de Physique H.P.A. 


An External Proton Beam at the CERN Proton Synchrotron 


by B. Dayton, W. Kocu, M. Nixoxri¢é, and H. WINZELER 
(Physikalisches Institut der Universitat Bern) 


J. ComBe, W. M. Gisson, W. O. Lock, M. ScHNEEBERGER, and G. VANDERHAEGE 
(CERN) 


This beam consists mainly of orbit protons!) elastically scattered out 
through 1,5° in a target, which then emerge through the wall of the 
vacuum chamber and follow an external orbit of many meters through 
the fringing field of the magnet, thus serving to separate them from other 
secondary particles and from inelastically scattered protons. Since the 
intensity of the fringing field is approximately proportional to the mo- 
mentum of the protons in orbit, the external trajectories of the scattered 
protons are practically independent of the energy at which the synchroton 
is operated. 

Trajectories in the horizontal plane have been calculated on the CERN 
‘Mercury’ computer?) and show a moderate defocussing, such that the 
virtual target is about 6 meters forward of the actual target. The vertical 
motion has been obtained for three of these trajectories by graphical 
piece-wise integration, all of which show positive focussing. Protons scat- 
tered laterally through 14, 17-6 and 22 milliradians are brought to a focus 
at 16, 19-8, and 33 m, respectively. These three focal points lie on a 
straight line so that one may interpolate for other trajectories with some 
confidence. 

To check these predictions about particle directions various 50 micron 
thick test emulsions (G-5) were placed in arrays at several distances from 
the target. In each such plate the measured angular distribution of 
straight, minimum ionizing tracks consists of a sharp peak (almost a delta- 
function) superposed on a broad background. These tracks lying within 
the sharp peak have been analyzed with respect to: their horizontal 
angular distribution, their dip distribution, the absolute mean angle with 
the orbit, and the spatial distributions of the flux densities. 

Figure 1a shows the horizontal distributions of flux density (expressed 
with respect to the scattering angle) measured at 19, 25, and 37 m from 
the target, the last distance being at the machine side of the main shield- 
ing wall. Here the concentration of the particles by the vertical focussing 
is clearly shown. At the 19 m distance the observed focal point is 17 mr, 
precisely the computed value. At 25 m the observed maximum corre- 


1) About 60% (Cocconi, WETHERELL, DIDDENS: private communication August 
1960). 


*) Provided by G. Prass, CERN. 
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sponds to a scattering angle 1 mr greater than the predicted value. At 
37 m the peak is too broad to invite a similiar comparison. 

Figure 1b gives, with limited statistics, four vertical profiles of the 
scattered proton flux at the 37 m distance. The most nearly parallel beam 
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(i.e. where the vertical focus is at infinity) should correspond to a scatter- 
ing angle of about 28 mr. 

Figure 2 is a target diagram showing the relative directions in space of 
67 tracks observed at the shielding wall in the location adopted for the 
collimator. In this case one-half of the tracks lie within a space angle of 
1 milliradian from the average direction. 

Since a collimator has been opened through the shielding wall, arrays 
of test plates have been exposed at approximately 50 and 90 m from the 
target in the main experimental hall. Preliminary measurements indicate 
that the intensity of this beam (which is now limited to a 10 cm width at 
the entrance to the collimator) is as high as 4000 protons/cm? per pulse 
at the 90 m distance. Again, preliminary results are that the angular re- 
solution may be considerably better than that shown in Figure 2. 

The present collimator can certainly be refined to provide a lower 
intensity beam of smaller cross-section. Undoubtedly the beam could 


35 HPA 33, 6/7 (1960) 
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Target Diagram Showing Angulay Distribution in Space of Scattered 24 Gev Protons 
in Proposed Beam (Measured at entrance to new collimator through the shielding 
wall. Corresponds to elastic scattering in target of 25.7 mr.). 


be transported into the experimental hall with a much higher intensity 
by means of quadripole lenses, suitably correcting for astigmatism. 

The above is an abstract of a paper presented by B. DAYTON on 7 May 
1960 in Winterthur, Schweizerische Physikalische Gesellschaft. 


Vorlaufige Resultate tiber Wechselwirkungen von PS-Protonen 
in Kernemulsionen 


von G. CvijanovicH, B. Dayton, P. Ecri, B. KLarBer, W. Kocu, M. Niko ic¢, 
R. SCHNEEBERGER und H. WINZELER 


(Physikalisches Institut der Universitat Bern) 


J.C. ComBr, W. M. Gipson, W. O. Lock, M. SCHNEEBERGER und 
G. VANDERHAEGHE (CERN) 


Es wurden 185,3 m Spur von PS-Protonen* in Kernemulsionen ver- 
folgt, und 491 Wechselwirkungen mit Kernen sind dabei gefunden 
worden. Hieraus ergibt sich eine mittlere freie Weglange fiir Sternproduk- 
tion von 37,8 + 2,7 cm (Emulsionstype: Ilford G 5). Dieser Wert unter- 


*) Wie die inzwischen von G.Coccont et al durchgefiihrte Impulsanalyse er- 
geben hat, war die mittlere Energie hier 21 Bev. 
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scheidet sich innerhalb der Fehlergrenzen nicht von den bei 6,2 BeV und 
10 BeV gefundenen. 
Figur la gibt die Haufigkeitsverteilung der Sterne als Funktion der 
Anzahl der von ihnen emittierten grauen und schwarzen Spuren (gekenn- 
JS 
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zeichnet durch n,) wieder. Grésstenteils k6nnen diese Spuren den Ver- 
dampfungsprodukten zugeordnet werden. Zum Vergleich zeigt Figur 1b 
die entsprechende Verteilung bei 6,2 BeV. Beide Figuren sehen sehr ahn- 
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lich aus, was den Schluss zulasst, dass im Energieintervall zwischen 6 und 
24 BeV die Anzahl der Verdampfungsspuren praktisch unabhangig von 
der Primarenergie ist. Dies wiederum deutet an, dass auch der in Kern- 
verdampfung gehende Betrag an Energie jedenfalls oberhalb 6 BeV nahe- 
zu konstant ist. Die Anzahl der Verdampfungsspuren ist also dort kein 
Mass mehr fiir die Primdrenergie. Die Form der Verteilungen scheint 
durch die atomare Zusammensetzung der Emulsion bestimmt zu sein. 
(Ag- und Br-Kerne fiir ”, > 7, siehe Figuren.) 

12,4°% von allen Wechselwirkungen erscheinen als sogenannte «weisse 
Sterne», das sind Sterne mit nur diinnen Sekundarspuren. In der Figur 1 
sind diese Sterne mit 1, = 0 nicht eingezeichnet. Weisse Sterne geben am 
ehesten Aufschluss iiber die Mesonenproduktion in Proton-Nukleon- 
Wechselwirkungen, da bei ihnen die Verfalschung von Winkel- und Ener- 
gieverteilungen durch Sekundarprozesse in denselben Kernen am ge- 
ringsten ist. (Siehe hierzu spater Bemerkungen zu Figuren 3a und b.) 

Figur 2 zeigt die Haufigkeitsverteilung der weissen Sterne als Funktion 
der Anzahl ihrer geladenen Sekundarspuren. Unter den 31 Sternen mit 


4 N (ng) 
Anzahl von Ereignissen 
mit n, Sekundarspuren 
164 { Nur ,weisse Sterne 
line (24.0 BeV) 
1h 
12 | N(2)/N(4)/N(6)/N 8 = 7/11/10/3 
L = ng fiir nN, gerade = 458 +035 
10} =a 
1 | 
| 
8 | 
Gt 
4} 
2} = onl Anzahl geladener 
\ \ __. Sekundarspuren 


Ss 


| | n 
i294 567 BSH RB 


Fig. 2 


gerader Anzahl von Sekundarspuren muss ein grésserer Bruchteil zu Er- 
eignissen gehéren bei denen das primare Proton mit einem Wasserstoff- 
Kern kollidierte und hierbei Sekundarteilchen erzeugte. Diese p-f-p- 
Kollisionen («proton-free-proton»-Kollisionen) fithren aus Griinden der 
Ladungserhaltung immer zu einer geraden Anzahl von Sekundarspuren. 
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In erster grober Naherung ergibt sich somit aus den geradspurigen weis- 
sen Sternen die mittlere Multiplizitat in p-/-p-Kollisionen bei 21 BeV ki- 
netischer Primarenergie zu 4,58 + 0,35. Dies stimmt innerhalb der Fehler- 
grenzen mit dem aus der Fermi-Theorie berechneten Wert von 4,7 iiber- 
ein. Es ist jedoch damit zu rechnen, dass noch einige der p-f-p-Wechsel- 
wirkungen noch eine graue (”, = 1) Spur zeigen. Diese Ereignisse sind 
in unserer vorlaufigen Analyse nicht mitenthalten. Bei richtiger Aus- 
wertung kénnte die mittlere Multiplizitat dadurch etwas kleiner werden. 

Die Figuren 3a und b zeigen die Winkelverteilungen der Sekundar- 
spuren im L-System (gemessen gegen die Primarrichtung). Die ungerad- 


Anzahl Spuren pro 
Winkel Intervalt 


| 

Grad - spurige 
my weisse Sterne 
“A Fig.3a) 


4 


L a dae 
a a re 


30 Ungrad - spurige 
weisse Sterne 


207 Fig. 3b) 


[@ 
baat kL 2 Daren 
50° 60° 50° 120° 
Fig. 3a und 3b 


spurigen weissen Sterne miissen sicher zu Kollisionen mit gebundenen 
Nukleonen gehéren (wahrscheinlich meist zu Proton-Neutron-Kollisio- 
nen). Die Ahnlichkeit beider Winkelverteilungen deutet an, dass bei den 
weissen, Sternen die Winkelverfalschung durch Sekundarwechselwirkun- 
gen klein ist. Dieser Schluss bedarf noch besserer statistischer Unter- 
mauerung. 
Figur 4 zeigt als letzte die Winkelverteilung der Sekundarspuren im 
Schwerpunktsystem der Proton-Nukleon-Kollision fiir 4- und 6-spurige 
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6-spurige Sterne 
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Fig. 4 


weisse Sterne. Fiir die Umrechnung von Labor- in Schwerpunktswinkel 
wurde folgende Beziehung verwendet: 


1 
A te BF = Ilyk,, - tg 9/2 (pk eee 
) g Yeu te" | eaters) 
Sie gilt nur approximativ. Die allgemeine Beziehung lautet: 
cM 
B) iS 0° idly pe 
S08 om ac ey mee part. 


Fiir 6f,, = Sa’ ,.-Teilchen geht B) in A) tiber. Die scheinbare Vor-Riick- 
Asymmetrie bei den 4-spurigen Sternen deutet darauf hin, dass die mitt- 
lere Geschwindigkeit der Sekundarteilchen im Schwerpunktsystem klei- 
ner ist als die Geschwindigkeit des Schwerpunkts im Laborsystem. Diese 
Aussage ist statistisch nicht sehr gesichert, doch folgt sie mit dem Fermi- 
modell der Teilchenerzeugung auch theoretisch. 
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Hypernuclei Produced by K~-Interactions in Nuclear Emulsions 
General Characteristics and Non-Mesic Decays 


von V. GorGcE, W. Kocu, W. Linpt, M. Nrxorté, S. SuBoTié-NIKOLIC¢, 
and H. WINZELER 


(Physikalisches Institut und Seminar fiir theoretische Physik 
der Universitat Bern) 


Abstract 


A systematic study was made of non-mesic hypernuclei detected dur- 
ing the search for double stars produced by K~interactions (T, ~ 85 MeV) 
at rest and in flight in nuclear emulsions. 

Profile measurements, constant sagitta and other measurements were 
made for prong identifications whenever possible. In a kinematic analysis 
of possible combinations the Bull Gamma-3 Computer was used. 

44 and 17 possible hyperfragments were found in examining 1104 K-- 
interactions at rest and 415 K--interactions in flight, respectively. This 
analysis is in progress. 

General characteristics of both mesic and non-mesic hypernuclei were 
considered. 


The complete analysis will be submitted to Nuclear Physics. 


p-n-Uberganége als Festkérper-Ionisations-Kammern 


von E. BALDINGER, W. Czajya und A. Z. FAroogi*) 


(Universitat Basel**)) 


Es ist bekannt, dass sich Halbleiter-Dioden als Detektoren fiir schnelle 
geladene Teilchen eignen?)?)3)4). Uber ihre Verwendung als Energie- 
Spektrometer hoher Auflésung ist ebenfalls schon berichtet worden °). 

Die in einem Si- oder Ge-Einkristall eindringenden schnellen geladenen 
Partikel verlieren ihre Energie, wobei gleichzeitig eine Anzahl Elektronen- 
Lochpaare gebildet werden. Verlauft die Teilchenspur in der Raum- 
ladungszone einer p-n-Diode, so werden die gebildeten Ladungstrager 
durch das dort herrschende elektrische Feld gesammelt und erscheinen 
an den Elektroden als Ladung, die ballistisch.gemessen werden kann®). 
Wie in Gas-Jonisationskammern nehmen die Rekombinationsverluste im 
«Kammervolumen» mit wachsender, an den Elektroden angelegter Sperr- 
spannung ab. Die Impulshdhe als Funktion der angelegten Spannung 


*) On leave from Sind-University, Hyderabat, W-Pakistan. 
**) Institut fiir angewandte Physik. 
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weist eine Sdttigung auf, und es sind Anstiegszeiten der Impulse von 
weniger als 10-® sec. berichtet worden’)?). Im « Jonisationskammer- 
Bereich» werden diese Dioden mit einigen Volt-Sperrspannung betrieben, 
liefern aber bereits ohne Sperrspannung Impulse in unserem Beispiel von 
etwa 0,5 mV fiir 5 MeV «-Teilchen. Es erhebt sich die Frage, ob die Ana- 
logie zwischen Gas- und Festkérper-Jonisationskammern tiber diese all- 
gemeinen Feststellungen hinaus auch zu einem genaueren Verstandnis 
der Halbleiter-Detektoren fiihren kann. 

Fiir Parallel-Platten-Jonisationskammern mit Jonensammlung gilt be- 
kanntlich zwischen der gesammelten Ladung Q und der Feldstarke E der 
experimentell gesicherte lineare Zusammenhang’®)®), 


1 1 i const 
0 .- . O50 (1 sh E (1) 


(Qsate = «Sattigungsladung», die man durch Extrapolation E > oo er- 
halt) Figur 1. 

Die einer Gas-Jonisationskammer Aquivalente Halbleiter-Anordnung 
ist ein homogener Einkristall (z. B. Si), dessen Widerstand sehr hoch ist, 


SAUERSTOFF 


p=6ata 


— ol- —e 


Fig. 1 
Sattigungsgerade fiir O, vgl. §). 


was sich durch passende Dotierung und den Betrieb bei tiefen Tempera- 
turen erreichen lasst. Die von Davis?) in einem derartigen Experiment 
bestimmten Daten kann man ebenfalls nach (1) darstellen (Fig. 2). Dies 
stimmt mit einfachen theoretischen Uberlegungen tiberein und erlaubt 


uns (1) auch fiir Rekombinationsverluste in Halbleiter-Zahlern anzu- 
wenden. 
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Si - EINKRISTALL , Pu? 9 


W.D. DAVIS, PHYS. REV. 114 , 1006 (1959) 
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Fig. 2 
Sattigungsgerade fiir einen Si-Einkristallzahler. Reziproke Impulshéhe als Fktn. 
der reziproken Sperrspannung. 


Das Verhalten von p-n-Flachendioden als Detektoren ist dagegen ver- 
wickelter. Die Grésse der gesammelten Ladung als Funktion der an die 
Diode angelegten Sperrspannung U, wird durch drei Effekte beeinflusst : 


1. Variation der Junction-Kapazitat (Kammer-Kapazitat) mit U. 

2. Variation der Rekombinationsverluste mit U. 

3. Variation der Spurlange im «aktiven Volumen» als Folge der Verbrei- 
terung der Raumladungszone (aktives Volumen) mit U. 


Zur Abklarung des Einflusses dieser drei Beitrage haben wir an einer 
Si-p-s-n-Diode*) als Detektor fiir Po-«-Strahlen Messungen ausgefiihrt. 
Die zu den Messungen verwendeten Apparatur ist einschliesslich der Ein- 
richtung zur Ladungseichung der in *) beschriebenen aquivalent (Ver- 
starker-Zeitkonstante 3 us)**). 

In Figur 3 ist die gesamte Eingangskapazitat als Funktion von U aut- 
getragen. Die Diodenkapazitat variiert annahernd wie U~¥, die Diode 
verhalt sich also praktisch wie eine «graded junction»®). 


*) Wir danken Herrn Dr. H. D. ENGLER, Forschungslabor der Siemens-Schuckert- 
Werke AG., Erlangen fiir die zur Verfiigung gestellten Si-p-s-n-Dioden. 

**) Herr Prof. Dr. P. HuBEr, Physikalische Anstalt, hat uns fiir diese Messungen 

dankenswerter Weise einen RCL-256-Kanal-Impuls-Spektrograph zur Ver- 

fiigung gestellt. Herrn Dr. R. WacnerR danken wir fiir die Mithilfe bei den Mes- 


sungen. 
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Fig. 3 
Kapazitat und reziproke Impulshoéhe fiir «-Teilchen-Impulse einer Si-p-s-n-Zahl- 
diode. Messungen bei Raumtemperatur. Das Kontaktpotential der Diode Ujpt 
wurde aus der Bedingung bestimmt, dass die Messpunkte bei kleinen Vorspannun- 
gen ebenfalls auf der Geraden liegen. Der so gewonnene Wert ist plausibel. 


Vernachlassigt man Rekombinationsverluste und den Einfluss der 
Spurlangen-Anderung, so erwartet man wegen 


C = Cy(1+ aha) (2) 
fiir die reziproke Amplitude A der Impulse der «-Teilchen 
1 Cc y 
im car (1 1 an) C (3) 


(2) und (3) weisen dieselbe funktionelle Abhangigkeit von U auf. Die ein- 
gefiihrte Voraussetzung ist im Experiment in recht guter Naherung er- 
fiillt (Fig. 3) woraus wir schliessen, dass der Haupteinfluss der bei den 
p-n-Dioden-Detektoren zu beobachtenden «Sattigungserscheinung» auf 


Vol. 33, 1960 Compte rendu de la réunion de la Société Suisse de Physique 5)a)5) 


die Variation der Kapazitat der Diode mit der Spannung U zuriickzu- 
fiihren ist. Ferner sind die Rekombinationsverluste klein, und es andert 
sich die Spurlange im Zahlvolumen nur wenig. Da die Breite der Raum- 
ladungszone mit (U)"3 zunimmt, weist die angenadherte Konstanz der 
Spurlange im Zahlvolumen darauf hin, dass die Diffusion von den Rand- 
gebieten merklich zur gesammelten Ladung beitragt 4). Aus den in Figur3 
eingezeichneten Geraden kann weiter die Beziehung 1/0 = /(U) ermittelt 
werden. Diese «Sattigungskurve» enthalt nun den Anteil der Kapazitat 
nicht mehr. W4re kein Einfluss der Spurlangen-Variation mit U zu er- 
warten, also nur Rekombinationsverluste vorhanden, so miisste nach 
sinngemasser Ubertragung von (1) (E ~ U®) in Figur 4 eine Gerade po- 
sitiver Neigung erscheinen. Innerhalb der Messgenauigkeit scheint dies 
der Fall zu sein. Zur Trennung dieser beiden Anteile sind genauere Mes- 


en 0,37 


eee at =f ae =at 
0,2 03 0.4 05 Vv -/3 0.6 07 


——— (Wir Uae pliers 
Fig. 4 
Sattigungskurve fiir eine Si-p-s-n-Zahldiode 
Der ————- Teil der Kurven entspricht dem in Fig. 3 
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sungen notwendig. Mit diesem Vorbehalt lasst sich bei geeigneter Inter- 
pretation aus dieser Figur eine untere Grenze (Schnittpunkt mit der 
Ordinate) sowie eine obere Grenze (Extrapolation des praktisch linearen 
Teils der Kurve) fiir die Sattigungsladung und damit fiir die Arbeit pro 
Elektron-Loch-Paar ¢ in Si bestimmen. 


316eV <e<3,30eV +0,15eV 


Die obere Grenze von ¢ liegt 10% tiefer als der in der Literatur angegebene 
Wert, was eventuell mit der von uns verbesserten Bestimmung der Satti- 
gungsladung zusammenhangen kann. : 
Die hier aufgezeigten Uberlegungen liefern ganz entsprechende Resul- 
tate auch fiir Dioden anderen Typs (z. B. Au-Ge-Dioden)?). Bei der Inter- 
pretation der Figur 5 ist zu beachten, dass man fiir die Kapazitat der 
dort verwendeten Diode eine Variation mit U~4? anstatt wie in (2) mit 
U-13 zu erwarten hat. 
® @ © ® 
@® + = 15 Mev PROTONEN IM. MCKENZIE + D.A. BROMLEY I.c. 


@ « = 25 MeV PROTONEN Au- Ge- DIODE 


@ + = 56MeV 4-TEILCHEN 


05 10 5 25 y/2 25 
ee 
Fig. 5 
Reziproke Impulshohe als Funktion der (Sperrspannung)-—!/? fiir Au-Ge-Zahldioden?) 


Dem Schweizerischen Nationalfonds sowie der Stiftung Hasler-Werke 
Bern, gebiihrt unser Dank fiir die finanzielle Unterstiitzung dieser Unter- 
suchungen. 
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Mesure et discrimination de la radioactivité des cadrans lumineux. 
Dose-gonades 


par G. Jovet, Zurich 


Le rayonnement de 250 cadrans lumineux de montres-bracelet et de 
80 réveils a été mesuré et analysé, d’une part a l’aide d’un compteur a 
scintillation NaJ(Tl) muni d’un discriminateur a seuil pour le rayonne- 
ment y, et d’autre part a l’aide d’un compteur de Geiger muni d’écrans 
d’aluminium pour la mesure du rayonnement f. Le discriminateur a seuil 
permet de distinguer le rayonnement y des dérivés du radium des rayon- 
nements d’autres radioéléments tels que ®°Co, 1°7Cs ou le rayonnement de 
freinage de Sr + ®Y. La courbe d’absorption f, dans une géométrie 
déterminée, permet de distinguer le radium et ses dérivés du ®°Sr + *Y, 
ou éventuellement d’un mélange de ces deux séries radioactives. Par ail- 
leurs, malgré les variations d’autoabsorption de la couche active et les 
variations d’épaisseur du verre, l’activité § par microcurie équivalent de 
rayonnement y du radium, f/uwC Ra, reste, pour chaque radioélément d’ac- 
tivation du ZnS, dans des limites distinctes. Le tableau suivant illustre, 
par quelques exemples, les résultats des mesures. Pour le radium et ses 
dérivés, le rapport des mesures de scintillation entre deux positions D, 
et D, du seuil du discriminateur reste compris entre 0,25 et 0,28 et l’acti- 
vité B/uC Ra entre 8000 et 28000 min-. Pour les montres Mir. et Gir.-Per., 
le rayonnement y n’est plus celui du radium pur et l’activité B/uC, tres 
élevée, correspond, ainsi que l’indique la courbe d’absorption 8, a du 
Sr + %Y additionné d’un émetteur y non identifié. 
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Tableau 


Activité B 
Ie mins! | Bi/uC Ra 


Montres @ Hommes 


Activité y Micro- 
Marque et diam, ; motos 
“eS I.min™ | Dz: Do curie 


Omega 30 mm L Sis 0,26, 0,22, Ra} 3 000 13 300 
Tissot 28,5 mm 615 0,26, | 0,10, Ra} 1100 10 400 
Mido 27 mm L815 0,264 0,31, Ra} 3 350 10 700 
Du Bois 27,5 mm 1 600 0,27, 0,27, Ra} 41745 15 100 
Pon, nag, 28 mm 25 960 0,264 4,46 Raj} 55 500 £2550 
Mira 28,5 mm . 212 0,11, _ 36 500 {1 000 000 
Monives de Dames 
IWC 18 mm, 823 0,25, | 0,14, Ra| 2750 18 600 
Cyma 18,5 mm 1 230 0,21, Ra} 2700 12 700 


12 700 
290 000 


0,04, Ra} 570 
= 6 400 


Tiitier 15 mm... 250 
Gir.-Per, 17,5 mm . 129 


Dans cette premiére statistique, 94° des montres usagées sont activées 
avec du radium pratiquement pur, 1,6°% avec un mélange de strontium 
et de radium et 2% avec du Sr + °%Y pratiquement pur. Les valeurs 
moyennes des activités des montres mesurées chargées avec du radium 
sont pour 

Vhomme (# = man), 


A™ = 0,14 pC Ra 


et pour la femme (% = woman), 
A® = 0,06, uC Ra. 


Dans une expérience décrite antérieurement?), nous avons, chez 24 vo- 
lontaires hommes, et femmes, déterminé le rapport entre l’activité du ra- 
dium portée au poignet et la dose annuelle de rayonnement y D, recue 
par les ovaires ou les testicules. Les résultats pour l’homme et pour la 
femme sont les suivants: 


D} = 70 mr + 129 
Doses-gonades annuelles pour 1 wC de Radium 


DY = 65 mr + 15% 


lorsque la montre est portée jour et nuit. 

Enfin, a l'aide d’un millier de questionnaires remplis par des fractions 
représentatives de la population, nous avons déterminé, en fonction de 
lage, la proportion Wy et WY des hommes et des femmes qui, a l’age y 
sont porteurs d’un cadran lumineux. (A 50 ans, 65% des hommes et ZL 
des femmes sont porteurs d’un tel cadran et 68% des hommes et des 
femmes employent un réveil lumineux) 
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La dose de rayonnement dite «génétique» issue d’une telle irradiation 
de l'homme?) est formée de deux termes: l’un provenant de l’irradiation 
de la mére depuis la conception de celle-ci jusqu’au moment ot une ovule 
déterminée est fécondée, l’autre provenant du pére irradié depuis sa con- 
ception jusqu’au moment de la fécondation considérée. 

La dose de rayonnement ainsi recue par les ovaires de la mére est égale a 


y 


A"Dy [| W® dy 


0 
et pour les testicules du pére 


S 
GAO Date eady 
ae 
Durant l’année d’age y, la probabilité pour la mére d’engendrer un 


garcon ou une fille est égale a 


et pour le pére 


si l’on admet que ces probabilités sont égales pour le pére et la mére res- 
pectivement aux ages y + 4 et y. (On admet qu’a la conception le pére 
est systématiquement de 4 ans plus agé que la mére). 

Pour une mére «moyenne», les gamétes féminines fécondées recoivent 
la dose de rayonnement 


aw 


y 
A"DE | Ps dy [ We ay 
0 i) 


et les gamétes masculines correspondantes la dose 


(a) 


AmDy | Pz, dy | Wr dy 
Gres 0 


Et la dose génétiquement déterminante par enfant et par génération 
est égale a 


7) y ‘ 7) y 
AL DY sf CRY dy if WY dy + AED if PP dy) if Ww” dy 
0 fe Cas eee (1) 


oO 
free 
0 


ou le dénominateur représente le «taux brut de reproduction» utilisé en 
statistique démographique et ~ la fin de la période de reproduction. 
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En introduisant dans la formule (1) les fonctions WY et Wy", ainsi que 
les valeurs de A®, A%, D® et D® que nous avons mesurées, on trouve, 
pour la dose génétique par génération, une valeur de 100 mr, soit 3,3 mr 
eh Moyenne par an pour les cadrans des montres-bracelet, si l’on admet 
ane durée de 30 ans pour l'intervalle entre deux générations. La dose 
correspondante pour les cadrans de réveils est d’environ 0,4 mr par an. 

MM. E. Hucenroster et A. Gosst ont mis au point et étalonné le 
discriminateur d’énergie utilisé, et Mlle M. Mitver a effectué la majeure 
partie des mesures d’activité. 

Un article complémentaire sur ce sujet est paru dans «Experientia, 
Aout 1960, 
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Inelastische Streuung von 14 MeV-Neutronen 
an schweren Kernen 


von P. Huser, P. Nuxiaus und R, WAGNER 


(Physikalische Anstalt der Universitit Basel) 


Beim Beschuss eines schweren Kernes mit 14 MeV-Neutronen betrigt 
die Anregungsenergie des Compound-Kerns etwa 22 MeV, das heisst man 
gelangt in ein Gebiet hoher Niveaudichte, was die Anwendung des stati- 
stischen Modells rechtfertigt. Die Energieverteilung der inelastisch ge- 
streuten Neutronen wurde von WEISSKOPF®) berechnet: 


N(E)d@E = const. E+ e~®!"@E (1) 


Man erhalt eine Maxwell-Verteilung, mit einem Maximum bei E = T. 
Im Hinblick auf die thermodynamische Analogie nennt man den Para- 
meter 2° die «Kern-Temperatury. Bei der hohen Anregungsenergie von 
etwa 22 MeV tritt die (#, 2)-Reaktion in Konkurrenz zur inelastischen 
Streuung. Das vom Streukirper emittierte Neutronen-Spektrum wird 
eine Uberlagerung zweier Maxwell-Verteilungen darstellen. Die spektrale 
Verteilung der primaren Neutronen ergibt sich nach LANG und LE Cov- 
TEUR®) zu: ) 

, IDE 
N(E)dE = const. E® e-ar7 dE (2) 


Ein weiteres Ergebnis des sogenannten Verdampfungsmodells betrifft 
die Abhangigkeit der Kerntemperatur von der Anregungsenergie E* und 
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von der Nucleonenzahl des Targetkerns. Unter vereinfachten Voraus- 
setzungen erhalt man die Relation: ; 


Te e \" 


a 


(3) 


wobei a eine Konstante bedeutet, die ungefahr proportional der Masse 
des Targetkerns ist. 

Zweck der vorliegenden Arbeit ist, dieses Modell in einigen Punkten 
experimentell auf seine Giiltigkeit zu iiberpriifen. Insbesondere bestehen 
Diskrepanzen beziiglich der Abhangigkeit der Kerntemperatur von der 
Nucleonenzahl des Streukérpers. Die Kerntemperatur sollte mit wach- 
sendem Atomgewicht abnehmen. Die Temperaturen der magischen Kerne 
Biei und Wismuth liegen jedoch zu hoch. Zur Abklarung dieses Sachver- 
haltes stehen zwei Wege offen. Entweder man bestimmt die Temperatur 


43 


log an-:ti 


B i 1,05 MeV 


cl 72 
400-10 ns 


MeV 


Fig. 1 
Spektrale Verteilung der an ”°Bi inelastisch gestreuten 14,7 MeV Neutronen. Die 
eingezeichnete Gerade entspricht einer Kerntemperatur von 1,05 MeV 
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eines dem Wismuth benachbarten nicht magischen Kerns (z. B. Hg) oder 
man versucht direkt, einen Einfluss der magischen Zahlen durch Bestrah- 
lung von magischén und nicht magischen Isotopen eines bestimmten 
Elementes festzustellen. 
Die Bestimmung der Neutronenspektren erfolgt mit Hilfe der Flugzeit- 
messung. Die Ansprechwahrscheinlichkeit des Neutronendetektors ist 


Re P b 0,9 MeV 


6 -2 
200 300 400-10 ns 
2 3 4 
ot, ____j_, __j_ Mev 
Fig. 2 


Spektrale Verteilung der an Pb inelastisch gestreuten 14,7 MeV-Neutronen. 
Die Kerntemperatur ergibt sich zu 0,9 MeV 


eine Funktion der Neutronenenergie. Die Neutronenspektren miissen 
deshalb auf konstante Empfindlichkeit korrigiert werden. 

Zunachst wurde das Spektrum der an ?°Bi inelastisch gestreuten Neu- 
tronen gemessen. Die Kerntemperatur dieses Kerns ist bekannt. Sie 
wurde von RosEN und STEwarT?) mit Hilfe von Kernphotoplatten zu 
1,05 MeV bestimmt. Die dieser Temperatur entsprechende Gerade be- 
nutzen wir zur Ermittlung der Korrekturfaktoren. Zur graphischen Dar- 
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stellung der Flugzeitspektren ist zu bemerken, dass die in Formel (2) an- 
gegebene Energieverteilung auf die zeitliche Verteilung umgerechnet 
wurde, da bei einer Flugzeitmessung nicht die energetische, sondern die 
zeitliche Verteilung der gestreuten Neutronen registriert wird. Bei ge- 
eigneter logarithmischer Darstellung erwartet man eine Gerade, deren 
Neigung eine Funktion der Kerntemperatur ist. Figur 1 zeigt die spek- 
trale Verteilung der an 2°°Bi gestreuten Neutronen. 

Als zweiten Streuk6rper wahlten wir eine natiirliche Mischung von Blei. 
Die experimentelle Verteilung wurde mit den an Bi erhaltenen Kor- 
rekturfaktoren auf konstante Detektor-Empfindlichkeit umgerechnet. 
Wie Figur 2 zeigt, erfiillen diese Daten sehr gut die aus dem statistischen 
Modell folgende Aussage, auf einer Geraden zu liegen. 

In einem dritten Experiment bestimmten wir die Kerntemperatur der 
nicht magischen Quecksilber-Isotope (Fig. 3). Man erkennt, dass die Tem- 


43 
log an-t 1 


Hg 08 Mev 


a “Tif } =64oc2 
100 200 300 400:10 ns 
3 4 
Pee si ae ees =f aa aes MeV 
Fig. 3 


Spektrale Verteilung der an Hg inelastisch gestreuten 14,7 MeV Neutronen. 
Die Temperatur ergibt sich zu 0,8 MeV 
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peraturen dieser drei Kerne sich gerade umgekehrt verhalten, als nach 
dem statistischen Modell zu erwarten ware. Wir vermuten einen Einfluss 
der magischen Zahlen und glauben, mit einem Streuexperiment an ced oa 8 
(Radio-Blei) weitere Informationen zu erhalten. 
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Messunégen an einer Duo-Plasmatron Ionenquelle 


von P. HuBErR, C. PopPELBAUM und R. WAGNER 
(Physikalische Anstalt der Universitat Basel) 


Im Zusammenhang mit unseren time-of-flight Experimenten mit 
schnellen Neutronen entstand der Wunsch nach einer Hochstrom-Ionen- 
quelle fiir Deuteronen. Einen sehr interessanten Typ einer Hochstrom- 
Ionenquelle stellt das sogenannte Duo-Plasmatron!) dar. Bei dieser 
Quelle wird eine Niedervolt-Gasentladung mit Hilfe einer Zwischenelek- 
trode mit Durchtrittséffnung eingeschniirt. Das héher verdichtete ano- 
denseitige Plasma greift dabei durch die Durchtritts6ffnung hindurch in 
den kathodenseitigen Raum. Man konnte zeigen, dass das in Blasenform 
leuchtende Plasma durch eine elektrische Doppelschicht begrenzt ist. In 
dieser Doppelschicht werden Elektronen des diinneren kathodenseitigen 
Plasmas beschleunigt und geradezu auf den Raum vor der Emissions- 
éffnung fokussiert. Es entsteht daher in dem Raum vor der Ionen- 
emissionsoffnung ein besonders dichtes Plasma. Dies ist schon beim soge- 
nannten Uno-Plasmatron der Fall. Beim Duo-Plasmatron erhalt man 
eine zusatzliche Entladungsverdichtung durch das inhomogene Feld einer 
magnetischen Polschuhlinse. Fig. 1 zeigt einen Schnitt durch das nach 
den Planen von C. D. Moak?), Oak-Ridge in unserer Werkstatt gebaute 
Plasmatron, wobei einige konstruktive Anderungen gegeniiber den er- 
haltenen Planen angebracht wurden. 

Die Grésse des Totalstroms sowie der Atomionenanteil sind eine Funk- 
tion des Bogenstroms in der Gasentladung. Mit einer Absaugspannung 
von 20-30 kV werden die Ionen aus der Emissionséffnung (Durchmesser 
0,1-0,3 mm) eines Wolframeinsatzes abgesaugt. Bei den ersten Messun- 
gen befand sich der Strahlauffanger direkt unterhalb der Absaugelek- 
trode. Figur 2 zeigt die so erhaltenen Kurven des Totalstroms als Funk- 
tion des Bogenstroms fiir folgende Parameter: 
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Kurve 2 s=04mm,D=2 mm,d=0,3 mm 
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s — Abstand Zwischenelektrode-Emissionséffnung. 
D = Durchmesser der Zwischenelektrodenéffnung. 
d = Durchmesser der Emissions6ffnung. 


In der Zwischenzeit wurde bemerkt, dass durch kleine s der Atomionen- 
anteil stark verkleinert wird, so dass wir wieder mit mindestens 1,2 mm 
arbeiten. 

Ein justierbares Linsensystem zur Fokussierung des Strahles auf ein 
Target und ein Magnet zur Analyse des Stromes wurden ebenfalls gebaut. 
Zur Festlegung des zur Deuteronenablenkung benétigten Magnetstroms 
wurde die (d, ¢)-Reaktion benutzt. Die Strahlanalyse ergab zum Beispiel 
bei 1.1A-Entladungsstrom, einem Wolfram-Kanal von 0,1 mm Durch- 
messer und 26 kV Absaugspannung fiir D,-Gas folgende Werte: 


1/2D; 320A 


D780 wA 
Di; =—-:150 wA 
D, = 200 wA 


schwerere Ionen ca. 100 wA 


Die relative Grésse von D, zu D,-Anteil ist nur von dem Gasdruck in 
der Quelle abhangig: grésserer Druck ergibt grossen D,-Anteil, kleinerer 
Druck grossen D,-Anteil. 

Bei grésseren Entladungsstr6men wurden unter sonst etwa gleichen 
Bedingungen bis jetzt max. 1,6 mA D° gemessen. 

Bei Betrieb mit H,-Gas betragt der Atomionenanteil ebenfalls ca. 60%. 

Neuerdings werden Ba-Sr-Oxydkathoden verwendet, die sich bei glei- 
cher Emission durch wesentlich kleinere Leistungsaufnahme auszeichnen. 
Sie wurden uns freundlicherweise von der BBC zur Verfiigung gestellt. 
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Bestimmung von Elektronen-Wanderungsgeschwindigkeiten 
in A-N,, A-CO, und N, 


von A. COMUNETTI, P. HUBER und X. Fink 
Physikalisches Institut der Universitat Basel 


Erscheint demnachst 
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Bestimmung des Reichweitespektrums schwach aktiver 
a-Praparate 


von P. HuBER und F. WIDDER 
(Physikalische Anstalt der Universitat Basel) 


Das Problem, das uns zum Bau der im folgenden beschriebenen Appa- 
ratur veranlasste, war die Frage nach dem Ursprung der «-Strahlung von 
Riickstanden eingedampfter, schwach radioaktiver Niederschlage und 
Industrieabwasser. Die zu untersuchenden Proben hatten spezifische «- 
Aktivitaten von 10-!8-10-” C/mg, die spezifischen 6-Aktivitaten waren 
meist grésser, und zwar um den Faktor 10-100. 

Durch die Bestimmung des Reichweitespektrums der von einer Schicht 
des aktiven Praparates emittierten «-Teilchen kann man auf die Energien 
dieser Teilchen und damit auf die Art der a«-aktiven Elemente in der 
Schicht schliessen. Homogene Schichten herzusteilen, die nur eine ge- 
ringe Selbstabsorption aufweisen, ist bei den zu untersuchenden Mate- 
rialien unméglich. Man ist gezwungen, mit «dicken Schichten» zu arbeiten. 

Der Aufbau der Apparatur ist in Figur 1 schematisch dargestellt. Die 
zu untersuchende Substanz befindet sich im Innern einer Hohlkugel. Die 
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Fig. 1 
Aufbau der Apparatur 


ZA Glas WS Plexiglas G7 Stahl 


Kupfer 


568 Compte rendu de la réunion de la Société Suisse de Physique H.P.A. 


von der Schicht emittierten «-Teilchen werden mit Hilfe einer diinnen 
ZnS-Schicht und eines Photomultipliers vom Typ EMI 9502 B gezahlt. 
Der Multiplier ist so angeordnet, dass der Mittelpunkt der Szintillator- 
schicht mit dem Mittelpunkt der Hohlkugel zusammenfallt. Die ganze 
Konstruktion befindet sich innerhalb eines druckdichten Gehauses. Der 
Druck des Fiillgases kann von 0 bis 2 ata variiert werden. 

Die Geometrie dieser Anordnung bietet wesentliche Vorteile: 


1. Die diinne ZnS-Schicht bewirkt, dass 6-Teilchen und y-Quanten, die 
auf den Szintillator treffen, wesentlich schwachere Lichtblitze erzeugen 
als x-Teilchen. Die Ausgangsimpulse des Multipliers lassen sich daher 
leicht so diskriminieren, dass weder f-Teilchen noch y-Quanten vom 
Zahler registriert werden, wahrend alle auftreffenden a-Teilchen gezahlt 
pee 

. Durch den kleinen Durchmesser des Szintillators wird ein kleiner 
Nulleffekt erreicht, was fiir das Ausmessen schwach aktiver Praparat, 
wichtig ist. Wir haben bei dieser Apparatur einen durchschnittlichen Null 
effekt von rund 2.«-Teilchen pro Stunde; das beste, was wir erreicht 
haben, war ein Nulleffekt von 0,5 «/h. - 

3. Es werden nur solche «-Teilchen gezahlt, die die Schicht in radialer 
Richtung verlassen. Man spart dadurch einen Kollimator. Das Auflé- 
sungsvermégen der Apparatur ist vom Radius des Szintillators und von 
der Ausdehnung der Substanzschicht in der Hohlkugel abhangig. Es lasst 
sich mit Hilfe der Geometrie der Anordnung berechnen. 

4. Die Zahl der pro Zeiteinheit registrierten «-Teilchen m in Abhangig- 
keit vom Druck # zeigt einen geradlinigen Verlauf, wenn nur «-Strahler 
konstanter Energie in der Substanz enthalten sind: 


n = ng (1 — p/p) 


Der Schnittpunkt £) der Geraden mit der p-Achse liefert ein Mass fiir die 
Energie der «-Teilchen, der Schnittpunkt m) mit der m-Achse ein Mass 
fir die Gesamtaktivitat der Substanz. Sind verschiedene «-aktive Ele- 
mente in der Schicht enthalten, so wird 


mn =vS Ng; (1 — p/Po;)- 


Dies ist eine stiickweise geradlinige Kurve. Durch Extrapolation der 
einzelnen geradlinigen Komponenten erhalt man die Ordinatenabschnitte 
No;, die proportional den relativen Aktivitaten der verschiedenen o-Strah- 
ler in der Schicht sind. Die Abszissenwerte $,, der Schnittpunkte der 
einzelnen Komponenten ergeben durch einfache Umrechnung die Ener- 
gien der verschiedenen «-Teilchen. 
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Fig. 2 
Messergebnisse mit Uranoxyd-Eichpraparat. 
Ausgezogene Linien: theoretisch berechnete Kurve (pf). 
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Analyse eines schwach a-aktiven Praparates. 
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Ausgezogene Kurve: theoretisch berechneter Verlauf von n/(p) fiir eine radium- 


haltige Substanz. 


Kreise: Messpunkte und ihre statistische Schwankung 
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Einen geradlinigen Verlauf von n(p) erhalt man dann, wenn 

1. die Energie-Reichweite-Beziehung fiir «-Teilchen in der Substanz 
bis auf einen konstanten Faktor dieselbe ist wie fiir «-Teilchen im Fillgas 
und 

2. nur solche «-Teilchen gezahlt werden, die die Schicht in radialer 
Richtung verlassen. 

Figur 2 zeigt ein Beispiel fiir ein relativ stark «-aktives Eichprdparat 
(Uranoxyd). Die Ubereinstimmung der Messpunkte mit dem aus der 
Gesamtaktivitat berechneten Kurvenverlauf ist sehr gut. 

Figur 3 zeigt ein Beispiel fiir die Nutzanwendung der Apparatur: die 
Analyse eines Abwasserpraparates einer Leuchtfarbenfabrik mit Radium 
als Verseuchung. 


Messung des differentiellen Neutronen-Streuquerschnittes 
an Sauerstoff-16 im MeV-Gebiet 


von P. HuBER und W. HUNZINGER 
(Physikalische Anstalt der Universitat Basel) 


Vor drei Jahren hat die Madison-Gruppe neue, sorgfaltige Messungen 
des totalen Neutronenquerschnittes am Sauerstoff-16 im MeV-Gebiet 
bekannt gegeben. Wir haben diese Publikation zum Anlass genommen, den 
differentiellen Streuquerschnitt an 16O neu zu messen. Altere Messungen 
von BALDINGER, HUBER & PRocToR aus dem Jahre 1952 lagen vor. 

Unterhalb etwa 4 MeV ist die elastische Streuung der einzig auftretende 
Prozess von Neutronen an 160. Der differentielle Querschnitt dieses Pro- 
zesses, d. h. der Querschnitt der Streuung in ein bestimmtes Raumwinkel- 
element als Funktion der Streurichtung, ist gleich der Winkelverteilung 
do/dQ. Integration der Winkelverteilung tiber alle Richtungen des Rau- 
mes ergibt den totalen Streuquerschnitt. 

Die Winkelverteilung von Streuprozessen lasst sich an Gasen besonders 
leicht messen, indem das Energiespektrum der Riickstosskerne auf- 
genommen wird. Die Verteilung der Riickstossenergien ist bis auf einen 
konstanten Faktor gleich der Winkelverteilung der Streuung im Schwer- 
punktsystem, wobei die relative Riickstossenergie E/E,,,, auf der Abszisse 
durch den Ausdruck (1 — cos 6) zu ersetzen ist. @ bedeutet den Streu- 
winkel im Schwerpunktsystem. Bei einer Relativmessung des differen- 
tiellen Querschnittes, wie wir sie an 10 durchgefiihrt haben, ist die 
Kenntnis des Neutronenflusses am Ort der Messung nicht notwendig ; 


ebenso geht die absolute Energie der Riickstosskerne nicht in die Rech- 
nung ein. 
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Die Streuprozesse fanden in einer Ionisationskammer aus Aluminium, 
gefiillt mit 2 ata O, statt. Um den Randeffekt auf vier Seiten des Mess- 
volumens zu eliminieren, war der Ionisationskammer ein Kollimator aus 
Eisen vorgesetzt. Als Neutronenquelle diente die d-d-Reaktion. Deutero- 
nen bis maximal 1 MeV wurden nach magnetischer Ausblendung auf ein 
Target aus schwerem Eis geschossen. Die Targetdicke betrug 60-80 keV. 


/up 


ay} cos @ 
Imp 
all Gos @ 


Die durch die Riickstésse in der Kammer erzeugte Ionisation wurde 
mit einem Linearverstarker ballistisch gemessen. Das ballistische Defizit 
war weniger als 1%. Das Sattigungsdefizit, bei einer Feldstérke von 
4 kV/cm, betrug 9°. Die Ausgangsimpulse des Linearverstarkers wurden 
in einem 50-Kanal-Impulsspektrometer analysiert, der mit zwei Batte- 
rien zu 50 Zahlwerken ausgeriistet ist. 

Neutronen aus anderer Quelle als dem Eistarget stdren die Messung. 
wurden deshalb an allen gemessenen Spektren zwei Subtraktionen 
vorgenommen : 

1. Das Stérspektrum, entstanden aus anderer Quelle als dem D,O- 
Target. Es wurde registriert nach Einfiillen von Wasser in die Kollimator- 


offnung. 
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2. Das Stérspektrum, entstanden durch das sich aufbauende Deute- 
riumtarget auf dem Targettrager. Es wurde registriert durch eine Mes- 
sung ohne schweres Eis. : 

Diese Korrekturen, insbesondere die erstere, kénnen die zu messende | 
Winkelverteilung betrachtlich andern. Das Ausmass der Korrektur kann | 
sogar grésser sein als das Nettospektrum selbst, namentlich bei den Mes- | 
sungen mit kleinen Neutronenenergien, die nicht in VorwArtsrichtung, | 
sondern unter Winkeln zwischen 60° und 135° zum Deuteronenstrahl | 
durchgefiihrt wurden. 

Uber das Energieintervall von 2,0 bis 4,1 MeV verteilt sind auf diese} 
Weise 16 Winkelverteilungen aufgenommen worden. Figur 1 zeigt als} 
Beispiel Messungen bei 2,95 und 3,40 MeV. An Stelle der relativen Riick-| 
stossenergie, resp. der Kanalnummer ist cos 9 von + 1 bis — 1 aufge-| 
tragen. Als Messpunkte mit ihrem statistischen Fehler sind die pro Kanal 
registrierte und korrigierte Impulszahl in willkiirlichem Mafstab ein-| 
gezeichnet. 

Stellt man den differentiellen Querschnitt als Summe von Legendre4 
Polynomen dar, so lasst sich aus dem letzten von Null verschiedenenif 
Koeffizienten der héchste an der Streuung beteiligte Bahndrehimpulsf 
angeben. Entwicklung der gemessenen Winkelverteilungen nach Le- 
gendrepolynomen ergab als den héchsten vorkommenden Bahndreh4f 
impuls / = 2. | 


Messungen der chemischen Verschiebung von !’O-Kern- 
resonanzlinien 


von H. A. CHRIST 
(Physikalische Anstalt der Universitat Basel) 


ccven und k6énnen nur mit besonders rauscharmen Deseo 
beobachtet werden. : 
Unsere Messungen wurden an einem hochauflésenden Varian-Spektrd}} 
meter, vervollstandigt durch einen Lock-in-Detector eigener Konstrul4 
tion, durchgefiihrt. Beim Magnetfeld von 13 kGauss betragt die Larmo } 
frequenz von 170 7,65 MHz. Der Lock-in-Detector arbeitet mit einer Md) 
dulationsfrequenz von 40 Hz und einer Bandbreite von 1 oo eae. | 
Von der physikalisch-chemischen Anstalt der Universitat Basel wurde}, 
uns etwa 7 g Wasser mit einem 70-Gehalt von ungefahr 1% zur Verfii 
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gung gestellt. Diese Probe dient zur Eichung. Im iibrigen verwendeten 
wir bisher ausschliesslich Substanzen mit natiirlichem 170-Gehalt. Wir 
bestimmten vor allem die chemische Verschiebung und die Linienbreite 
von organischen Fliissigkeiten, die nur C, H und O enthalten. 


Tabelle 1 


Linien- Shift | Linien- 


Verbindung breite Verbindung breite 
ppm Hz ppm Hz 
Methanol . ee ete ee LOO UNG Gs a 5 gps dle) 
Pt banol 8 we 8 i 8814 9200 Methylathylketon . | —563] 110 
m-Propanol . ...J|— 1] 260 Cyclopentanon .. | —548; 130 
zso-Propanol — 37| 260 Cyclohexanon . . . |—559| 130 
Glykol tO) ES OO Mesityloxyd .: . }|—555] 180 
Diathylather = 45 340 Diacebylmia cs <4 | SL 130 
Glykoldimethylather |+ 25] 140 Acetaldehyd ... | —595 50 
Dioxan . : 2 + 3] 130 Propionaldehyd . . | —581 65 
Peri dictean : — 19 80 n-Butylaldehyd . . | —589} 110 
Ameisensaure . . . | —254 80 BNORCIOLD peat ace saan S2 oH 
Essigsdure . . . . | —254] 170 
Propionséure ... | —250 240 


Tabelle 2 
Verbindung ppm Ba 
—0- 0= 
Ameisensdure-methylester . ... . 142 358 110 
Essigsdure-methylester ...... 137 B95 110 
Propionsaure-methylester .... . 133 350 110 
Malonsdure-dimethylester .... . 143 363 350 
Bernsteinsdure-dimethylester. .. . il 368 450 
Ameisensdure-athylester. . . .. . 169 359 140 
Essigsdure-dthylester ...... . 166 256 70 
Propionsaure-athylester ..... . 164 350 150 
Oxalsdure-diathylester ...... 162 355 400 
Malonsaure-diithylester ..... . 166 356 250 
Bernsteinsdure-diathylester ... . 178 363 500 
Ameisensaure-v-propylester ... . 163 S54 140 
Kohlensaure-diathylester ..... 120 240 160 
Glykol-diacetat. . .. . CC 148 351 400 
Chlorameisensaure- Athylesten shes a5: 170 348 130 
Essigsdure-anhydrid ...... - 259 393 170 
Propionsaure-anhydrid. . .... - 248 390 210 
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Die Genauigkeit der Shiftmessungen hangt hauptsachlich von der 
Linienbreite ab. Bei schmalen Linien, mit einer Breite von 50 Hz oder 
6,5 ppm, schatzen wir den Fehler zu 1-2 ppm, bei den breitesten Linien 
zu 10-20 ppm. Dies ist gegeniiber den bisher verdffentlichten Messungen 
ein wesentlicher Gewinn an Genauigkeit. Die Angaben von WEAVER ét al?) 
und Duarmatti eé al.?) weichen von unsern Ergebnissen bis 50 ppm ab. 
Bei Estern wurde nur eine Linie beobachtet?). 

Die Linienbreite wird durch Modulationseffekte und Sattigung in teil- 
weise untibersichtlicher Weise beeinflusst, so dass hier der Fehler bis zu 
50% betragen diirfte. 

In der Ubersichtstabelle 4 sind die chemischen Verschiebungen der 
Alkohole, Ather, Sduren, Ketone, Aldehyde, Ester und Saéureanhydride 
in Gruppen zusammengefasst. Die genauen Zahlen dazu stehen in Tabelle1 


Tabelle 3 


; Linienbreite 
Verbindung ree 


0-Ameisensdure-methylester ... . 160 
0-Ameisensaure-athylester . . .. . 300 j 
Dimethylformal ...... 4... 50 
Didthylformale was, fv ek ee Ap 85 
Acetal . SN ee NON, Pag Prec 
Paraldehiyd.) =) seme, 0) coeitimegsts = ie 450 
Brenztraubensaure-athylester . . . 250 

250 

250 
Acetessigsaure-athylester ..... 300 

300 

300 
Acetylaceton (Enolform) . 23 
VCRVECchANe ees Se et ee a 85 
Furfural . 

140 


Athylenchlorhydrin . 
Epichlorhydrin . 
Dimethylsulfoxyd . 
Nitrobenzol 


Tetramethoxysilan 

Formamid . Oey Mc eas 
Harnstoff (wasserige Lésung) . 
H,SO, conc. (98%) 

HNO, conc. (69%) 

HClO, (60%) . 

D,O (96%) 
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fiir Verbindungen mit nur einer Linie und in Tabelle 2 fiir Verbindungen 
mit 2 Linien. Die Tabelle 3 enthalt Verbindungen, die sich nicht in die 
Ubersichtstabelle einordnen lassen oder die mehr als 2 Linien geben. Die 


+ + + 
— 356 ppm — 166 ppm 4,0 (0 ppm) Simeone von HO 
(kHz = +/30ppm) 


Fig. 1 
Spektrum von Essigsdure-Athylester mit Eichsignalen. 
Ungefahr bei —100 ppm wurde die Ester-Probe durch die Wasser-Eichprobe 
ersetzt. Das Seitenband H,O wurde durch Amplitudenmodulation 
der Hochfrequenz erzeugt. 


Tabelle 4 


Ubersicht iiber die chemischen Verschiebungen der !?O-Kernresonanz-Linien von 
organischen Fliissigkeiten. Bezugspunkt: H,O = 0; + = starkeres Magnetfeld 


ppm 
hOOl se ae 
Oo S= + 40-— 40 Alkohole und Ather =) <= 
=100 —-- 
J 130-150 Methylester —-0- 
] 160-180 Athyl- und Propylester =.= 
= BVO! eae 
] 240-260 Sduren und Saureanhydride =) = 
935 0 ea 
93502370. Ester 0 = 
= 390-393 Saureanhydride = 
—400 = — P 
500 
| 550=570 Ketone Oh 
Eb ] 580-600 Aldehyde 0 = 
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chemischen Verschiebungen sind auf Wasser bezogen, wobei + starkeres 
Magnetfeld bedeutet. In Tabelle 2 liegen alle Verschiebungen bei schwa- 
cherem Feld. Fig. 1 zeigt ein 17O-Spektrum von Essigsdure-Athylester 
und Eichsignale von Wasser. 
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n’-y-Korrelation der unelastischen Neutronenstreuung I 
Experimente an Msg 


von H. R. BruGGEr, T. NIEWODNICZANSKI*) und M. P. STEIGER 
(Laboratorium fiir Kernphysik ETH, Zirich) 


1. Einleitung 


Die Frage des Mechanismus bei Kernreaktionen hat in den letzten 
Jahren stark an Bedeutung gewonnen. Es ist erkannt worden dass 
die Zwischenkernhypothese in Verbindung mit der «statistischen An- 
nahme» viele experimentelle Tatsachen nicht oder nur teilweise zu er- 
klaren vermag. Dies ist auch bei der unelastischen Streuung von Neu- 
tronen. der Fall). Im allgemeinen werden die Abweichungen durch eine 
Direktanregung beschrieben, bei welcher angenommen wird, dass das 
einfallende Teilchen ohne Bildung eines Zwischenkerns direkt mit einem 
oder mehreren Targetnukleonen in Wechselwirkung tritt*)*)5). Nun ist 
von theoretischer Seite darauf hingewiesen worden?), dass die Neutron- 
Gamma-Korrelation der unelastischen Streuung X(n, n'y) bei Direkt- 
anregung wesentlich anders verlauft als bei Zwischenkernanregung. 
Experimente dariiber sind aber erst in einer einzigen kurzen Zusammen- 
fassung beschrieben worden: THEUs e¢ al.”) haben mit 14-MeV-Neutronen 
die Azimutalabhangigkeit der Korrelationsfunktion bei festgehaltenem 
Neutron- und Gamma-Emissionswinkel gemessen. 

Die vorliegenden Experimente verfolgen den Zweck, durch Unter- 
suchung der Reaktion Mg (n, n'y), Q = — 1,368 MeV, mit 3,45-MeV- 
Neutronen einen vorlaufigen Beitrag zu diesem Problemkreis bei kleine- 
rer Energie zu bieten und Erfahrungen fiir weitere Messungen zu sammeln. 


2. Experimentelle Anordnung 


Gesucht ist die Korrelationsfunktion W(6,,, 6,) d82,,dQ,, das heisst 
die relative Wahrscheinlichkeit, dass das unelastisch gestreute Neutron 


*) Beurlaubt vom Institut fiir Kernforschung, Warschau. 
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unter dem Winkel 6,, in den Raumwinkel dQ, gelangt, wenn gleichzeitig 
das Gammaquant unter dem Winkel 6, in den Raumwinkel dQ, emittiert 
wird. 0,, und 6, sind beziiglich der Richtung des einfallenden Neutrons 
gerechnet. Hier und im folgenden sind alle Gréssen im Schwerpunkt- 
system angegeben. 

Die Neutron-Gamma-Korrelation wird aus Intensititsgriinden in Ring- 
geometrie gemessen, wie aus Fig. 1 ersichtlich ist. Die Neutronen (oe 
3,45 + 0,05 MeV) werden mit der D-D-Reaktion in einem Schwereis- 
target produziert und die gestreuten Neutronen in einem plastischen Szin- 


EXPERIMENTELLE ANORDNUNG 


Plastischer 
Szintillotor 
Bleiabschirmung 
<—- | 
2’ 2" Na I (TI) 
Neutronenquelle Lichtleiter Streukorper Photovervielfacher 
(0,0-Target) 
i Photovervielfacher 
Polydthylen B,C 


Fig. 1 


Experimentelle Anordnung zur Messung der Neutron-Gamma-Korrelation 


tillator «Pilot B» von 50 mm Durchmesser und 20 mm Dicke registriert. 
Der Streukérper besteht aus natiirlichem Magnesium von 99,6°% Rein- 
heit und weist einen mittleren Durchmesser von 125 mm und einen 
Querschnitt von 25 x 25 mm? auf. Die «halboffene» Geometrie erwies 
sich nach langeren Versuchen als die giinstigste. Der Schattenkegel be- 
steht aus 27 cm Polyathylen, 400 mg/cm? Borkarbid und 5 cm Blei. Der 
Na I-Kristall hat 5 cm Durchmesser und 5 cm Hoéhe. 

Figur 2 zeigt das Blockschema der Elektronik. Es handelt sich um eine 
iibliche Fast-Slow-Koinzidenzapparatur mit einer Auflésungszeit von 
2t=10 ns. Der Tripelkoinzidenzimpuls 6ffnet ein Tor im 200-Kanal- 
Impulsspektrographen, der das Gammaspektrum registriert. Als Test- 
experiment wurde die Koinzidenzstosszahl in Funktion der Verzégerung 
fiir eine ®°Co-Quelle aufgenommen (vgl. Fig. 3). Die Auflésungszeit ist so 
gewahlt, dass die Neutronen, die wegen der endlichen Geometrie Laufzeit- 
differenzen bis + 1,8 ns haben kénnen, trotzdem mit gleicher Ansprech- 
wahrscheinlichkeit registriert werden. — Die integrale Linearitat des 
Gamma-Linearkanals wurde mit radioaktiven Quellen gepriift und erwies 


sich besser als 0,3%. 


37 HPA 33, 6/7 (1960) 


578  Compte rendu de la réunion de la Société Suisse de Physique 


| vorverst.| / 
Neutronendetektor Gommadetektor 
oa Te i} Dynode 9 


Anode 
t 
— erp peste 


ee Sf 


Vorverst. 


Breitband- 
Pulsformer % 
Verstarker 


6 nsec 


Sif 


Schnelle Koinzidenz 
T =5nsec 
Diskr. 


Linearverstdrker Lineorverstdrker 


Linearverstérker 


Tripelkoinzidenz 


2r= |,9usec 


200 Kanal — 


Impulsspektrograph 


Fig. 2 
Blockschema der Elektronik 


3. Auswertung 


Als Mass fiir die Korrelationsfunktion W dient die Flache der 1,37-MeV- 
Photospitze im Impulsspektrum. Figur 4 zeigt ein typisches Spektrum 
bei Messung mit und ohne Streuk6rper fiir ein «dickes» Schwereistarget. 

Eine Veranderung der Winkel 6,, und 6, bedeutet bei Ringgeometrie 
gleichzeitig eine Veranderung des Raumwinkels, unter dem ein Punkt 
des Streukérpers die Detektoren sieht. Der wirksame Raumwinkel wurde 
experimentell bestimmt mittels radioaktiver Ringquellen von der Grésse 
des Mg-Streuringes. 

Eine Korrektur der Korrelationsfunktion fiir endliche Grésse von Streu- 
korper und Detektoren wurde wegen der beschrankten Anzahl von Mess- 
punkten nicht vorgenommen. Die Winkelunscharfe betragt 4° <|A0,| < 
13° bzw. 10° < | A6,,| < 13°. Ebenso wurde vorlaufig eine Korrektur fiir 
Mehrfachstreuung der Neutronen und fiir Comptonstreuung der Gamma- 
quanten weggelassen. Eine Abschatzung zeigt, dass das Verhaltnis von 


H,PoA. 


Sant doen Tmigctkaneiaden fen rein 
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einfach zu mehrfach gestreuten Primarneutronen rund 9:1 betragt. 
Weniger als 15% der unelastisch gestreuten Neutronen erleiden im Ring 
eine zweite Streuung, vorzugsweise in Vorwartsrichtung®) und weniger 
als 11% der 1,37-MeV-Gammaquanten erfahren Comptoneffekt im Magne- 


10'000 


5000 


Zahl der Tripelkoinziden zen /min 


=5) O 5 10 1S 20 


Verzogerung (nsec) 


Fig. 3 
Tripelkoinzidenzstosszahl in Abhangigkeit von der Verzégerung fiir eine Co®?-Quelle 


sium, ebenfalls hauptsachlich in Vorwartsrichtung. Photoeffekt und Paar- 
bildung sind vernachlassigbar. 

Die Lebensdauer des 1,37-MeV-Niveaus ist am *4Na-Zerfall zu t+ = 
(1,1 + 0,4) - 10-1" s®) und aus der unelastischen Streuung von 187-MeV- 
Elektronen zu 1,9-10-! s8) ermittelt worden. Das ist so kurz, dass keine 
Stérung der Neutron-Gamma-Korrelation durch extranukleare Felder zu 
erwarten ist. 

Bei unserm Auswerteverfahren ist wichtig, dass sich in der Umgebung 
von 1,37 MeV keine fremden Gammalinien vorfinden. Bei der Unter- 
grundmessung (Fig. 4) konnte keine solche festgestellt werden. Hingegen 
fanden Gove ef al.12) eine 1,38-MeV-Linie beim Ubergang (4) > (1) 
in Mg(p, p’ y). Auf Grund des beobachteten (4) > (0)-Uberganges und 
der Daten von GovE schatzen wir die Intensitat der Stérlinie zu (3 + 7)% 
der Intensitat des (1) > (0)-Uberganges in *4Mg. Dafiir wurde keine Kor- 
rektur angebracht. } 
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Mg? 


@ Effekt + Untergrund 
200 * Untergrund 


Stosszahl 


100 


50 100. 150 
Kanalnummer 
Fig. 4 


impulshéhenspektren in der Umgebung der 1,37 MeV-Linie von *4Mg 
mit und ohne Streuk6érper 


4. Ergebnisse 


Die Figuren 5 bis 7 zeigen die bisherigen Messresultate fiir drei Gamma- 
emissionswinkel, zusammen mit theoretischen Kurven, die in der folgen- 
den Arbeit naher besprochen sind. Die Messpunkte sind auf die theore- 
tischen Korrelationsfunktionen fiir Zwischenkernbildung normiert wor- 
den. Die Fehlerschranken enthalten die statistischen Schwankungen, die 
Unsicherheit im Trennen von Photospitze und Untergrund, sowie den 
geschatzten Fehler bei der Bestimmung des Raumwinkels. 


5. Diskussion 


Die Figuren zeigen, dass die Messungen im wesentlichen mit der 
Theorie von SATCHLER?) (in den Figuren mit «Zwischenbildung 1 und 2» 
eingetragen) iibereinstimmen. Abweichungen, wie sie bei 6, = 15° auf- 
treten, waren zu erwarten, wenn die statistische Annahme nicht erfiillt 


Vol. 33, 1960 Compte rendu de la réunion de la Société Suisse de Physique 581 


PAS 


20 | Q=-1368 MeV 
Gy = 15° 


1,5 


1,0 


ORS — Zwischenkernbildung 
—--— Zwischenkernbildung 
—-— Direktanregung 
. Messpunkte 


Korrelationsfunktion W(8p, 8y) 


0 
0° 90” 180° 
Neutronstreuwinkel 68,’ CSchwerpunktsystem) 
Fig. 5 
Neutron-Gamma-Korrelationsfunktion fiir 6, = 15° 
Ausgezogene Kurve: Berechnung nach SATCHLER?!®) fiir statistisches Modell 
mit abgerundetem optischen Potential bei Oberflachen- 
absorption. 
Gestrichelte Kurve: Dasselbe bei Volumabsorption. 
Strichpunktierte Kurve: Berechnung nach SaTCcHLER fiir Direktanregung?). 
PA) 
= et 
ae es) Q =-1,368 MeV 
(= = fe) 
7) By = 25 
= 
<« 1,5 
oe 
x 
c 
==) 
FO —— Zwischenkernbildung | 
eS —-—— Zwischenkernbildung 2 
2 —-— Direktanregung 
= e Messpunkte 
o 
f= OF5 
oO 
Se 
0 ; 
O° 90° 180° 
Neutronstreuwinkel 8, CSchwerpunktsystem) 
Fig. 6 
Neutron-Gamma-Korrelationsfunktion fiir 0, = 25° 
Ausgezogene Kurve: Berechnung nach SATCHLER?®) fiir statistisches Modell 
mit abgerundetem optischen Potential bei Oberflachen- 
absorption. 
Gestrichelte Kurve: Dasselbe bei Volumabsorption. 


Strichpunktierte Kurve: Berechnung nach SATCHLER fiir Direktanregung?). 


i 
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ist, oder wenn die unelastische Streuung auch bei dieser relativ kleinen 
Energie zum Teil unter Direktanregung verlauft. Dieser Punkt wird 
demnachst genauer untersucht werden. Ahnliche Ergebnisse lieferten 
Messungen der differentiellen W irkungsquerschnitte. THOMSON, CRAN- 
BERG und LEVIN®) bestimmten die Winkelverteilung der an Mg unelastisc 


2.5 


Mg24 


Q=~1,368 MeV 
20 8,=45° 


Veo 


128 


0.5 Zwischenkernbildung | 
Zwischenkernbildung 2 
Direktanregung 
Messpunkte 


Korrelationsfunktion W(Gpy, 6) 


0° 90° 180° 
Neutronstreuwinkel 6, CSchwerpunktsystem) 


Fig. 7 
Neutron-Gamma-Korrelationsfunktion fiir 0,, = 45° 
Ausgezogene Kurve: Berechnung nach SATCHLER?®) fiir statistisches Modell 


mit abgerundetem optischen Potential bei Oberflachen- 
absorption. 


Gestrichelte Kurve: Dasselbe bei Volumabsorption. 
Strichpunktierte Kurve: Berechnung nach SATcHLER fiir Direktanregung?”). 


gestreuten Neutronen fiir Primarenergien zwischen 2 und 5 MeV und 
fanden nur geringe Abweichungen von der vom statistischen Modell ge- 
forderten Symmetrie beziiglich 90°. HosoE und SuzuxKi!) ermittelten 
die Winkelverteilung der 1,37-MeV-Gammaquanten von **Mg fiir 2,95 
MeV-Neutronen. Ihre Resultate sind in guter Ubereinstimmung mit der 


Theorie von SATCHLER?!), sofern ein abgerundetes optisches Potential 
verwendet wird. 


Die Messungen werden fortgewetzt. 


Wir méchten Herrn Prof. Dr. P. SCHERRER fiir die grossziigige Férde- 
rung des Experiments auch an dieser Stelle unsern aufrichtigen Dank 
aussprechen, und ebenso Herrn Prof. Dr. P. MaRMIER fiir sein wohl- 
wollendes Interesse und die tatkraftige Unterstiitzung. 
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n’-y-Korrelation der unelastischen Neutronenstreuung II 
Berechnungen 


von S. PrETRE, H. R. BRUGGER und M. P. STEIGER 
(Laboratorium fiir Kernphysik ETH, Ziirich) 


1. Einleitung 


Im Zusammenhang mit Messungen der Neutron-Gamma-Korrelation 
(vgl. die vorangehende Arbeit) sind numerische Berechnungen der Korre- 
lationsfunktion fiir **Fe und *Mg fiir Neutronenergien von einigen MeV 
vorgenommen worden, wobei das Schwergewicht auf dem statistischen 
Modell lag. Insbesondere wurde abgeklart, inwiefern die Winkelkorrela- 
tion von den Parametern des optischen Modells abhangt. 


2. Korrelationsfunktion nach dem statistischen Modell 


W(6,, 9,) 42, dQ, sei die Wahrscheinlichkeit, dass das unelastisch 
gestreute Neutr on eG dem Winkel 6, in den Raumwinkel dQ, gelangt, 
wenn gleichzeitig das Gammaquant unter dem Winkel 9, in den Raum- 
winkel dQ, emittiert wird. 0, und 6, sind beziiglich der Einfallsrichtung 
des N eutrons gemessen und liégen in derselben Ebene, so dass gilt: 
Azimut wy = 0. Alle Gréssen sind im Schwerpunktsystem angegeben. Den 
Berechnungen liegt eine Arbeit von SATCHLER?) zugrunde, die im wesent- 
lichen folgende Annahmen enthalt: 
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— Das einfallende Neutron der Energie E,, bildet mit dem Targetkern 
einen Zwischenkern. 

— Statistische Annahme: Die Interferenzterme fiir Zwischenkernzu- 
stande mit verschiedenem Spin und Paritaét verschwinden, wenn man 
das statistische Mittel iiber diese Zustande bildet. Die auslaufenden 
Neutronwellen sind somit inkoharent. 

— Spin und Paritat des Targetkerns sind im Grundzustand 0* und im 
ersten angeregten Zustand 2+. 

— Alle Neutronwellen mit Bahndrehimpuls / > 3 sind vernachlassigbar. 

— Der Zerfall des Zwischenkerns erfolgt direkt in den ersten angeregten 
Zustand des Targetkerns (keine y-y-Kaskade). 

— Die auftretenden Transmissionskoeffizienten werden dem optischen |f} 
Modell entnommen, wobei folgende Potentialformen Verwendung | ii 
finden: i |i 


a) Kastenpotential*) : 
V(r) = —V, (14+ 2) fir RS 7 Ate 
Vir) =0 tan 7k 
Vg = 42 MeV 3c = 0,04 bzw70,20: 7) =i 

b) Abgerundetes Potential mit Volumabsorption: 


—V, (1+7¢) 
ftexp == 
a 


V(r) = 


; 1/3 
ee A 


Transmissionskoeffizienten durch Interpolation aus den Daten von }f 
BEYSTER é al.°): Vo = 40....41 MeV 3\¢ — 0,15; 7, = 145 f; @ = 01357, 
c) Abgerundetes Potential mit Oberflachenabsorption: 

Vn=—=V, tir y= R= 74 A ee 


d 
ax 


V(r) == Vo (1—aA (a5) fiir y > R 


; v7—R 
wobel x% = ; 


Transmissionskoeffizienten aus den Tabellen von EMMERICH Ne 
Vo=42...43 MeV; 7, = 1,25 f; A= 0,37...0,40; 7 = 0,847, 


Die verwendeten Werte fiir T, sind in Tabelle 1 zusammengestellt. 
W(6,, 0,) ist mit der korrigierten Korrelationsformel?)*) auf einer 
Rechenmaschine IBM 650 ermittelt worden. Figur 1A bis E zeigt die |} 
Resultate fiir das 845 keV-Niveau von *Fe, Figur 2 die Ergebnisse fiir |} 
das 1,368-MeV-Niveau von Mg. W ist so normiert, dass W(905;,00)) 5 
Die Aquidistanz der Héhenlinien betragt 0,1. Ein Vergleich der Korrela- 
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Tabelle 1 
Zusammenstellung der Transmissionskoeffizienten zur Berechnung der Korrelations- 
funktion W(6,’,0,) auf Grund des statistischen Modells. Die Potentiale sind im 
Text erlautert. E, = Energie der einfallenden Neutronen, Oye) 1st die unnormierte 
Kxorrelationsfunktion fiir 0,7 = 90°, 0, = 90°, ausgedriickt in willkiirlichen 


Einheiten 
Potentialform En £, WE, G3 ie 1B 
(MeV) 0 1 | 2 0 Ty 

56Fe, Q = — 0,845 MVe 
Kastenpotential 

C= 0,20 = = © + 35300)! 0,974) 0,448 '| 0,456) 0)758)|" 0,378 
Kastenpotential 

€=0,04 ... . .| 3,300] 0,686] 0,134! 0,242] 0,786| 0,108 
abgerundet, 

Volumabsorption. .| 3,300] 0,958] 0,594} 0,733] 0,932] 0,519 
abgerundet, 
Oberflachenabsorption| 3,300] 0,909] 0,477] 0,790; 0,931] 0,430 


abgerundet, 
Oberflachenabsorption 


Mg, Q=—1,368 MeV 


abgerundet, 
Volumabsorption. 
abgerundet, 
Oberflachenabsorption 


tionsflachen A bis D von Figur 1 lasst erkennen, wie gering die Unter- 
schiede sind trotz der verschiedenen Modellannahmen. Die Funktionen 
werden einander besonders ahnlich, wenn ihnen abgerundete Potentiale 
zagrunde liegen, die den gemessenen totalen und differentiellenWirkungs- 
querschnitt gut wiedergeben. (Fig. 1C und 1D bzw. 2A und 2B.) Dies 
ist umso bemerkenswerter, als in den entsprechenden T, Unterschiede 
bis zu 20% auftreten. W (6,,, 0,) ist auch nur schwach abhangig von 
der Neutronenenergie und vom Kernradius, wie aus den Figuren 1 C, 
1E, 2A und 2B hervorgeht. 

Anmerkung beim Druck. Die Arbeiten von “ene 2), die unsern 
Rechnungen zugrundeliegen, enthalten nur Bahndrehimpulse / < 2. 
Unsere kiirzlich durchgefiihrten Abschatzungen iiber den Einfluss der 
hdéhern Bahndrehimpulse zeigen aber, dass die Vernachlassigung von 
i1=3 und /=4 den totalen unelastischen Wirkungsquerschnitt von 
24Me bei E,, = 3,45 MeV um 29% erniedrigt. (Bei *Fe ist der Einfluss 
geringer.) Dies bedingt eine gewisse Vorsicht in der Interpretation der 
Resultate. U.a. die Unempfindlichkeit der Korrelationsfunktion auf 
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480° 


O. Abgerundetes Potential mit Volumabsorption Ep_=330MeV 
480° 


8; 4),/ 


E. Abgerundetes Potential mit Oberflachenabsorption En= 200 MeV 


En = 3,30MeV 


F Direktanregung (zum Vergleich) 
Fig. 1. n’-y-Korrelationsfunktion W(0,’,0,) fir 58Fe(n, n'y), O 
‘Tig. "NWSE nach dem statistischen Modell fiir verschie 
einer Pm 


—0,845 Mev. 

dene optische Potentiale bei 

darenergie der Neutronen E, = 3,30 MeV baw. E, = 2,00 MeV. 
no? 


0,) bei Direktanregung nach SATCHLER’) fiir E,, = 3,30 MeV. 
Die a 


tzungen sind im Text erlautert. Schichtliniendarstellung. 
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Anderungen an einzelnen I, deutet aber darauf hin, dass die oben ge- 
zogenen allgemeinen Schliisse trotz unserer Approximation ihre Berech- 
tigung haben. — Rechnungen unter Beriicksichtigung der héhern Bahn- 
drehimpulse waren vom experimentellen Standpunkt aus sehr erwiinscht. 


A, Abgerundetes Potential mit Volumabsorption E,_=345 MeV B Abgerundetes Potential mit Oberflachenabsorption Ep =3,45MeV 
Fig. 2 
/, . . 
n -y-Korrelationsfunktion W(0,’, 0,) fiir 4Mg(», n’y), Q = —1,368 MeV, nach dem 


statistischen Modell fiir zwei optische Potentiale bei einer Energie der einfallenden 
Neutronen E,, = 3,45 MeV. Schichtliniendarstellung 


3. Korrelationsfunktion ber Direktanregung 


Figur 1F zeigt zum Vergleich W(6,,, 6,) fiir das einfache Modell von 

Direktanregung nach SATCHLER’), das auf folgenden Annahmen basiert : 
Ebene Born’sche Approximation. 
Nukleon-Nukleon Wechselwirkung durch 6-Funktion dargestellt. 
Oberflachen-Wechselwirkung. 

Der Unterschied zur Korrelationsfunktion bei Zwischenkernbildung ist 
augenfallig. Fiir festen Neutronenstreuwinkel 6,, lasst sich leicht zeigen, 
dass W als Funktion von 6, symmetrisch beziiglich des Riickstosswinkels 
§,, ist. Andere Theorien der Direktanregung ®) ergeben ahnliche Resultate. 


4. Zusammenfassung 


Die Berechnungen der Neutron-Gamma-Korrelationsfunktion nach 
dem statistischen Modell haben ergeben, dass W(6,,, 8,) unter den oben 
genannten Bedingungen fiir mittlere Kerne recht wenig von der Form des 
zugrundegelegten optischen Potentials abhangt. Umso scharfer tritt dafiir 
der Unterschied gegeniiber einer Korrelationsfunktion bei Direktanre- 
gung hervor. Diese Tatsachen erhéhen die Aussagekraft von Korrelations- 
experimenten, indem es nur schwer méglich sein wird,.theoretische Korre- 
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lationsflachen durch Variation der Parameter eines optischen Modells an 
die gemessenen Werte anzupassen, wenn im Experiment gleichzeitig 
Zwischenkern- und Direktanregung vorliegen. 


Herrn Dr. Ertc SHELDON danken wir fiir alle bereitwillige Hilfe herz- 
lich. Der Firma IBM, Extension Suisse, Ziirich, gebiihrt unser verbind- 
licher Dank fiir ihre grossziigige Unterstiitzung. 
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Ein Trochoidenmassenspektrometer fiir kleine EdelSasmengen 


von P. EBERHARDT*) 


(School of Science and Engineering University of California, La Jolla) 


Zur Messung von kleinen Edelgasmengen (He, Ne, A), wie zum Beispiel 
aus Meteoriten oder fiir spallation Untersuchungen an Targets, wird ein 
Massenspektrometer mit hoher Empfindlichkeit und kleinem Untergrund 
(Kohlenwasserstoffe, HCl usw.) bendtigt (REYNOLDS), NrER?)). Hohe 
Empfindlichkeit kann durch statischen Betrieb, kleiner Untergrund 
durch sorgfaltige Auswahl der verwendeten Materialien und Ultrahoch- 
vakuumtechnik erreicht werden. 

Ein gekreuztes homogenes elektrisches und magnetisches Feld ist 
Richtungs- und Energiefokussierend (BLEAKNEY und Hippie3)). Die 
Tonen durchlaufen dabei Trochoidenbahnen. Ein Trochoidenmassenspek- 
trometer, das den speziellen Anforderungen fiir Edelgasmessungen ent- 
spricht, wurde entwickelt und gebaut. Abbildung 1 zeigt einen Schnitt 
durch das Massenspektrometer. Die Kleinheit des ganzen Systems ist be- 
sonders giinstig fiir statischen Betrieb (kleines Volumen, kleine Gesamt- 
oberflache). Es wurden ausschliesslich Inconel und Quarz als Materialien 


*) Jetzige Adresse: Physikalisches Institut der Universitat Bern, Bern, 
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1cm 
Fig. 1 
Schnitt durch das Trochoidenmassenspektrometer 


1 Ionenquelle, 2 Eintrittsspalt, 3 Austrittsspalt, 4 Auffanger, 5 Platten zur Erzeu- 
gung des elektrischen Feldes 


Tabelle 1 


Charakteristiken und Betriebsdaten des Trochoidenmassenspektrometers 


SPALL SEAR tay Meet aot Tee es en > em tres 2 cm 
aicrIctSs PAC DheILOs mr emrems rast han htcaies ack ts aah ee 0,13 mm 
ISIS CLILTSSP Alt DLCWe §wte Oat. wplotl es hel cil Gos am cee ope 0,18 mm 
Magnetisches Feld... . eee Oe ee ae 6000 Gauss 
Elektrisches Feld (fiir Masse 20) oA Sage SS he DOMVCTimes 
Auflésungsverm6gen . . . a hers 60 
Abnahme der Intensitat bei ‘Statischem ‘Botrieh ame =< 0} 3:9/Gg la 
(fir 2°Ne) 

Vakuum <a Ome uhorns 


Tabelle 2 


Nachweisgrenze und Untergrund des Trochoidenmassenspektrometers 


ight  eeene | Untergrund 

sotop Shorea: STP 
(oe. Aan ee . 

20Ne, 21Ne, 22Ne 10-10 ee ASC) 

836A 388A . Pie rags 

bee 10-11 ~ 5x 10-1! 
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verwendet. In Tabelle 1 sind die wichtigsten Charakteristiken und Be- 
triebsdaten zusammengefasst und in Tabelle 2 die erreichten Empfind- 
lichkeiten. Das Massenspektrometer wurde unter anderem zu Neon Be- 
stimmungen in Meteoriten4) verwendet und zeigte eine sehr hohe Betriebs- 
sicherheit. 
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Tritium- und Helium-Gehalte in Meteoriten 


von J. Geiss, B. Hirt und H. OESCHGER 
Physikalisches Institut der Universitat Bern) 


Tritium-Gehalte in Meteoriten kénnen zur Abschatzung der Intensitat 
der kosmischen Strahlung im Weltraum?)?) und zusammen mit den He? 
Konzentrationen zur Bestimmung der Strahlungsalter der Meteorite be- 
nutzt werden?®)*). Im Gegensatz zur Edelgasextraktion, die auf konven- 
tionelle Weise durchgefiihrt wurde), bereitet die vollstandige Extraktion 
von Tritium aus Meteoriten grosse Schwierigkeiten. Wir haben das Tri- 
tium durch Hochfrequenzheizung in Degussit-Tiegeln (fiir Eisenmeteorite) 
und in Graphit- oder Molybdan-Tiegeln (fiir Steinmeteorite) durch 
Schmelzen extrahiert, unter Zugabe von 40 cm STP tritiumfreien Was- 
serstoffs als carrier. Der gewonnene Wasserstoff wurde zu H,O oxydiert, 
vom CO, getrennt (vgl. 3)) und abgeschmolzen. Diese Prozedur wurde 
jedesmal mit neuem carrier 4- bis 5mal wiederholt, wobei vom 3. Male 
an das den Tiegel umgebende Quarzgefass und die darauf kondensierten 
Sublimate auf etwa 500-600° erhitzt wurden. Durch Aktivitatsmessung 
wurde festgestellt, dass erst nach der 3. oder 4. Fraktion das Tritium voll- 
standig extrahiert ist. Auf Grund dieser Extraktionskontrollen, der Re- 
produzierbarkeit der Ergebnisse und auf Grund des weiter unten be- 
schriebenen Aditionsexperiments glauben wir, dass der Gesamtfehler der 
Tritium-Messung kleiner als 10% ist. Weitere Angaben iiber die Extrak- 
tions- und Separationsprozedur sowie iiber die Bereitung des Fiillgases 
fiir die Zahlung werden in einer anderen Arbeit gegeben. 

Gezahlt wurde in einem Proportional-Antikoinzidenzzihlrohr vom 
Typ des von HOUTERMANS und OEScHGER®) beschriebenen, mit 7 mg/cm? 
Folie als Zwischenwand. Dem Wasserstoff von 10-50 mm Hg Druck 


Vol. 33, 1960 Compte rendu de la réunion de la Société Suisse de Physique 591 


wurden 500 mm Hg Athylen zugesetzt. Im Tritiumkanal wurden nur 
Impulse registriert, die einem Energieverlust von 1-18 keV entsprechen. 
Der Nulleffekt in diesem Kanal betrug 0,58 cpm bei einem aktiven Zahl- 
volumen von 1,5 Litern. Die Apparatur wurde mit Tritium-Standards 
geeicht. 

Die Isotopenanalysen des He wurden mit einem 30cm-60°-Massen- 
spektrometer ohne Quellenmagnet durchgefiihrt, unter Verwendung eines 
geschlossenen Zirkulationssystems. Die Massendiskrimination des Ge- 
rates einschliesslich der des Multipliers wurde laufend durch die Messung 
absolut geeichter *He/*He-Mischungen bestimmt. Die ?He- und 4He- 
Gehalte in den Meteoriten wurden durch 2 Extraktionen mit der isotopic- 
dilution-Methode bestimmt, indem bei einer Extraktion He? als tracer 
hinzugegeben wurde. 

Die Ergebnisse der Messungen sind in den Tabellen 1 und 2 aufgefiihrt, 
die He-Werte fiir die Meteorite Elenovka und Kunashak stimmen be- 


Tabelle 1 


Tritiumkonzentrationen. Ch = Chondrit, Fe = Eisenmeteorit. Angegeben ist nur 
der statistische Fehler der Zahlung. Fiir den Gesamtfehler siehe Text. 


Tritiumgehalt 
Meteorit Falljahr GpeGearne 
extrapoliert 
auf Fallzeit 
Monte das Fortes (Ch)... . 1950 0,54 +0,015 
Eonashalk 7(Chi)p- tea ay.) Seine 1949 0,46 +0,015 
Efenovican(Ch)ie sees cnn 1951 0,40 + 0,01 
Elenovka Fe-Phase .... . 0,28 + 0,025 
Elenovka Steinphase ... . 0,425 + 0,01 
SikHotemAlina(h eG) ee rn. 1947 0,001 + 0,004 
Mocs (Blindversuch) (Ch) . . 1882 —0,005 + 0,008 
Addithionsversuch 2 45 ac ~ 9,30 + 0,21 
(Mocs+ 9,05 + 0,2 dpm 3H) 


friedigend mit denen von GERLING und Levski’) iiberein. Der in einer 
friiheren Mitteilung’) gegebene, niedrigere Tritium-Wert im Meteoriten 
Monte das Fortes wurde in einem anderen Stiick dieses Meteoriten er- 
halten. Variationen der Tritiumkonzentrationen innerhalb eines Meteo- 
riten kénnen durch Abschirmeffekte oder durch Erhitzung der Randzone 
erklart werden. Bei der friiheren Messung konnten wir jedoch die Tritium- 
Extraktion noch nicht so genau kontrollieren, so dass der tiefere Wert — 
jedenfalls zum Teil — auch auf unvollstandige Extraktion zuriickgeftihrt 


werden kann. 
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Tabelle 2 
Heliumgehalte, 4He-Alter und Strahlungsalter. *He-Alter wurden berechnet unter 
der Annahme von 1,1-10-8 g/g Uran in Chondriten'*), einem Th/U-Verhaltnis von 
3,614) und einem Spallation Produktionsverhaltnis 4*He/ (®He+3H) von 3. 


3Ee/3 
3He 4He 4H{e-Alter a is 
Meteorit ia 3 er 
(10-§ cm? STP/Gramm) 
(in 10° Jahren) 
Monte das Fortes . 0,50 15,8 
Kumashia ken mes 0,05 io 
Elenovikawa 2. = 


Die Tabelle 1 enthalt Tritium-Blindversuche am 1882 gefallenen Me- 
teoriten Mocs, die mit dem Nulleffekt iibereinstimmen. Ausserdem ist 
ein Additionsversuch aufgefiihrt, bei dem zu dem Meteoriten Mocs eine 
bekannte Menge tritiumhaltigen Wassers hinzugegeben wurde. Es ergibt 
sich innerhalb der Fehlergrenzen vollstandige Wiedergewinnung des 
Tritiums. Fiir den Chondriten Elenovka wurde das Tritium fiir die Eisen- 
und die Steinphase auch getrennt gemessen. Da beide Phasen urspriing- 
lich gemischt waren, miissen sie exakt die gleiche Strahlungsmenge er- 
halten haben. Aus dem gemessenen Aktivitatsverhaltnis pro Gramm von 
0,66 ergibt sich ein Verhaltnis der mittleren Wirkungsquerschnitte in 
Eisen und Stein von op,/Ostein = 1,7, das mit dem Verhaltnis der geo- 
metrischen Wirkungsquerschnitte innerhalb der Messfehler itiberein- 
stimmt. Hieraus darf geschlossen werden, dass Tritiumverluste in der 
Eisenphase dieses Metoeriten nicht gross sein kénnen. 

Anderseits konnte in dem 1947 gefallenen Eisenmeteoriten Sikhote Alin 
~ in Ubereinstimmung mit Frreman®) — kein Tritium gefunden werden, 
obwohl erhebliche Mengen *He und 99A°) festgestellt wurden. Eine ein- 
deutige Erklarung fiir das Fehlen von Tritium in diesem Meteoriten kann 
noch nicht gegeben werden. 

Eine Abschatzung der Intensitat der kosmischen Strahlung aus den 
Tritium-Konzentrationen in Steinmeteoriten erscheint in einer anderen 
Arbeit. Die fiir die drei Chondrite in der Tabelle 2 berechneten Strah- 
lungsaltern basieren auf der Annahme eines Produktionsverhaltnisses 
°H/?He = 1:1. Es ergeben sich fiir alle drei Chondrite Strahlungsalter 
von der Gréssenordnung von 107 Jahren, in Ubereinstimmung mit Mes- 
sungen von GOEBEL u. a.+)!) und Abschatzungen von Strahlungsaltern 
von Chondriten aus dem **A-Gehalt!) oder dem *He-Gehalt). 


Unsere Untersuchungen wurden erméglicht durch die Uberlassung von 
Meteoritenproben durch Herrn Prof. L. Krrnov vom Meteoritenkomitee 
der Akademie der Wissenschaften der USSR und durch Herrn Prof. A. 
DE COSTELLO BRANCO, Direktor des Servicos Geologicos de Portugal. 
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Neon und andere Edelgase in Steinmeteoriten 


von P. und A. EBERHARDT*) 


(School of Science and Engineering University of California, La Jolla) 


Der Gehalt und die Isotopenzusammensetzung von Neon wurde in 
& Steinmeteoriten gemessen. Tabelle 1 zeigt die Resultate. Alles gefundene 
21Ne ist durch —von der kosmischen Strahlung induzierte — Spallation ent- 
standen. Ebenso das ??Ne und ?°Ne, ausgenommen bei den beiden Achon- 


Tabelle 1 
Neon in Steinmeteoriten 
21Ne 20Ne 
: 22N 22 *1Ne 
para TYP ° | x 10-8ce STP/g 
% % 

AOIDTOOK mp as eae oe Chondrit 95,5 92,0 6,70 
TRUER ONNY Gy ol Chondrit 95,5 91,5 9,50 
Sie Mireihne lie Bae eS ch Chondrit 95,0 92,0 8,20 
[SEO pee oO dt ee Chondrit’ 93,5 92,5 4,45 
Burnas County. . = = Achondrit 93,5 90,0 Dos) 
Olivin von Brenham . Pallasit 106,0 94,0 36,5 
Goalpatcagma sme Achondrit Seo 98 8,8 
INOVOVUrel eas Achondrit 90,0 129 Dili 
Atmospharisches Neon 29 1030 — 
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driten Novo Urei und Goalpara, wo ein 20Ne-Uberschuss darauf hin- 
deutet, dass kleine Mengen von Neon mit ungefahr atmospharischer 
Isotopenzusammensetzung bei der Bildung des Meteoriten in diesen ein- 
gebaut wurden (primeval Gas, GERLING und Levsk11})). 

Tabelle 2 zeigt einen Vergleich des Ne mit dem ebenfalls durch Spal- 
lation entstandenen He und %8A. Dabei ist die verschiedene chemische 
Zasammensetzung der einzelnen Meteorite zu beriicksichtigen. "He wird 

Tabelle 2 
3He/21Ne und #He/38A-Verhaltnisse in Steinmeteoriten (?A-Gehalt von GEIss und 


Hess‘), 3He-Gehalt von EBERHARDT und Hess?) chemische Zusammensetzung von 
Urey und Craic®)) 


Ca+K | Fe+Ni+|Na+Al 

, Gehalt | Co+Cr+] +Mg-+ Si 
“ge ae Mn Th 1 Genalt 
21Ne oem Gehalt 


Atomprozent 


Holbrock 
Richardton 
St. Michel 
Bjurbéle . 


Furnas County . 
Olivin von Brenham 
Pasamonte . 
Shergotty 


aus allen im Meteoriten vorkommenden Elementen gebildet, 4Ne haupt- 
sachlich aus Na+ Al+ Mg+ Si, 3A aus Ca+K einerseits und Fe+ Ni+ 
Co+Cr+Mn-+Ti anderseits. Aus den gemessenen Werten kann ent- 
nommen werden, dass der Wirkungsquerschnitt des Ca+ K fiir die Bil- 
dung von *8A ungefahr 10mal grésser ist als der entsprechende Wirkungs- 
querschnitt von Fe+ Ni+Co+Cr+Mn-+Ti. Unter Zuhilfenahme von 
radiochemischen Target-Daten?) kann daraus geschlossen werden, dass 
die mittlere Energie der kosmischen Strahlung im Meteoriten ungefahr 
1 BeV war’). 

Das konstante *He/*4Ne-Verhiltnis zeigt, dass die 24Ne-Strahlungsalter 
mit den *He-Strahlungsalter iibereinstimmen und schliesst mégliche Dif- 
susionsverluste aus. 
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Uber die Datierung von Keramik und Ziegel 
durch Thermolumineszenz 


von N. GROGLER, F. G. HouTERMANS und H. STAUFFER 
(Physikalisches Institut der Universitat Bern) 


Wie F. Daniers?) bemerkt hat, lasst sich die Thermolumineszenz im- 
mer dann zur Datierung des Zeitpunktes der letzten Erhitzung verwen- 
den, wenn wir es mit Materialien zu tun haben, von denen wir sicher 
wissen, dass sie zu einem bestimmten Zeitpunkt auf eine Temperatur 
von etwa tiber 500°C erhitzt worden sind und seither im wesentlichen auf 
Zimmertemperatur geblieben sind. Neben vulkanischen Materialien wie 
Laven (Basalte, Obsidian usw.) ist dies bei kiinstlich gebrannten Ton- 
materialien wie Keramik und Ziegeln der Fall. Figur 1 gibt die Thermo- 
luminiszenz-glow-Kurven von zwei keramischen Materialien wieder, die 
mit der friither beschriebenen Apparatur?) erhalten wurden. Die ausge- 


Fig. 1 
Friiheste Keramik von Griechenland Spiez Burg, Spate Bronze 
vor 3500 v. Chr. ca. 1300-1000 vy. Chr. 
— natiirlich — natiirlich 
. kinstlich, 6000 7 ... kiinstlich, 3000 7 
—— kiinstlich, 6000 v getempert —— kiinstlich, 3000 v getempert 


zogenen Kurven geben die glow-Kurven der natiirlichen Thermolumi- 
neszenz, die gestrichelten Kurven, die der nach Ausheizen der natiirlichen 
Thermolumineszenz durch Bestrahlung mit 6000 bzw. 3000 7 erhaltenen 
wieder. Durch Tempern lasst sich erreichen, dass die ktinstlich angeregte 
glow-Kurve nahezu die gleiche Form hat wie die natiirliche Kurve, wo- 
durch der Tatsache Rechnung getragen wird, dass auch bei Zimmer- 
temperatur ein gewisses fading die Thermolumineszenz bei niedriger 
Temperatur, also den unteren Teil der glow-Kurve beeintrachtigt. Durch 
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Vergleich der Dosis, die zur Erreichung der durch die Flache der natiir- 
lichen glow-Kurve oberhalb einer willktirlich gewahlten Temperatur von 
etwa 300°C gegeben ist, mit der gemessenen natiirlichen a-Aktivitat des 
Materials lisst sich im Prinzip das Brennalter berechnen. Bei Proben 
bekannten Alters ergab sich recht gute Proportionalitat zwischen den so 
berechneten Dosis-Altern und den bekannten historischen Altern der 
Proben. Mit der Empfindlichkeit unserer Apparatur gaben noch Keramik- 
Proben eines Alters von etwa 1900 Jahren eine messbare Thermolumi- 
neszenz, wahrend rezente Proben keine Thermolumineszenz zeigen. 
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Registrierung der Nukleonenkomponente 
der kosmischen Strahlung am Jungfraujoch 


von F. G. HouTERMANS, H. DEBRUNNER und W. LINDT 
(Physikalisches Institut der Universitat Bern) 


Seit Oktober 1958 registrierten wir mittels eines Neutron Monitoring 
Pile nach Simpson1) die Nukleonenkomponente der kosmischen Strah- 
lung. Die Anlage war in der Hochalpinen Forschungsstation Jungfrau- 
joch in einer Hohe von 3450 m aufgestellt und weist eine mittlere Zahlrate 
von 3,4-10° cph oder 8,2-10® cpd auf. Die relativen statistischen Fehler 
betragen somit 0,2°% fiir die Stundenwerte und 0,04% fiir die Tageswerte. 

Bis jetzt wurden speziell die Daten vom 1. 10. 1958 bis 31. 7. 1959 auf 
eine 24-Stundenperiodizitat und auf Forbush decreases analysiert. Die 
24-Stundenperiodizitat zeigt ein Minimum der Strahlungsintensitat zwi- 
schen 00 h und 03 h Ortszeit und ein Maximum zwischen 14 h und 17 h. 
Die Differenz zwischen Maximal- und Minimalwert betragt 0,795°%, der 
statistische Fehler 0,01°%. Die harmonische 24-Stundenperiode weist eine 
Amplitude von 0,34% auf und die harmonische 12 Stundenperiode eine 
solche von 0,07%. Weitere Oberschwingungen wurden nicht untersucht, 
da ihre Amplituden sich von den statistischen Unsicherheiten nicht mehr 
wesentlich unterscheiden. Es wurde versucht, an Hand unserer Daten 
und der Resultate von Terrella-Experimenten von BRUNBERG2) die «vir- 
tuelle» Quelle der die Tagesschwankung verursachenden anisotropen kos- 
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mischer Strahlung zu lokalisieren. Die Quelle scheint die scheinbare jahr- 
liche Bewegung der Sonne um die Erde um ~ 145 Tage verfriiht mitzu- 
machen und mit der Sonne einen Winkel zwischen 135° und 155° ein- 
zuschliessen. 

Fiir die Forbush decreases konnte eine Korrelation mit solaren Erup- 
tionen der Starke 3+ und mit schwdcheren Eruptionen, die in der Nahe 
der scheinbaren Sonnenmitte ausbrechen, festgehalten werden. Dabei 
konnte weiter die Korrelation zwischen der sékularen Beschleunigung 
kiinstlicher Erdsatelliten und der Intensitat der kosmischen Strahlung 
wahrend Forbush decreases: bestimmt werden. 
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Uber die Erfiillung der « Maser »-Bedingung 
bei Zerfalls-Spektren von Molekilen 


von F. G. HOUTERMANS 
(Physikalisches Institut der Universitat Bern) 


Entladungs-Plasmen, bei welchen Zerfalls-Spektren von einem Molekiil 
emittiert werden, die durch Ubergang eines héheren angeregten Mole- 
kularzustandes in eine Abstossungspotentialkurve zweier Atome zustande 
kommen, erfiillen automatisch die «Maser »-Bedingung. Dies gilt zum Bei- 
spiel fiir das 1865 von PLUCKER und HirrorF?) entdeckte grosse Wasser- 
stoffkontinuum zwischen 4000 A und 1200 A. Nach Wrnaus und STUEK- 
KELBERG2) ist dieses als Ubergang aus einem Triplett *2,-Zustand des 
Molekiils in den Heitler-Londonschen Abstossungsast der Potential- 
kurven zweier Wasserstoffatome zu deuten. Die Population des End- 
zustandes ‘ist praktisch vollig zu vernachlassigen, da dieser aus 2 mit 
parallelem Spin und einer relativen kinetischen Energie von mehreren 
eV auseinander fliegenden neutralen Wasserstoffatomen besteht. Der an- 
geregte Triplett *2,-Zustand wird hingegen durch Elektronenstoss aus 
dem molekularen Grundzustand laufend angeregt, zeigt also in der Ent- 
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ladung eine endliche Population N,. Unter solchen Bedingungen muss 
der Einsteinsche Prozess der erzwungenen Emission zur Ausbildung einer 
Lichtlawine fithren, die sich als negative Absorption bemerkbar macht. 
Gleichzeitig wird die spektrale Verteilung des kontinuierlichen Spektrums 
immer steiler. Die Ver-e-fachungslange A- ist unter gewissen vereinfa- 
chenden Voraussetzungen durch 


1 32 m2hce Ay 
As = 3 W 
Nz 2 43 21 


gegeben, wo A, die Wellenlange des Maximums des molekularen Konti- 
nuums und W,, die pro cm? und sec. emittierte Strahlungsleistung des 
Plasmas ist. 

Eine etwas ausfiihrlichere Darstellung dieses Gedankens erscheint dem- 
nachst in dem, dem Andenken an WoLFGANG PauLi gewidmeten Heft 
der Helvetica Physica Acta. 
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Eléments de compensation d’un stabilisateur 
de tension continue réglable 


par R. L. Favre 
(Laboratoire de Recherches Nucléaires, Lausanne) 


Il peut étre avantageux d’asservir partiellement la réponse d’un sta- 
bilisateur de tension a des éléments de compensation plutét qu’a un 
amplificateur de gain trés élevé. Dans cet ordre d’idées, il est bien connu 
que la résistance interne d’un stabilisateur électronique de tension con- 
tinue peut étre réduite jusqu’a s’annuler localement par la contre-réac- 
tion en courant d’une résistance de compensation Ri (fig. 1) tandis que 
les variations de tension non stabilisée sont, en principe, compensables 
par une résistance Re. 

La chute de tension non stabilisée due a un accroissement de la charge 
se distingue de celle qui résulterait d’une chute de tension du secteur en 
ce que la premiére n’affecte pas le chauffage des tubes. Cette différence 
implique l’autocompensation des variations de tension de chauffage, ce 
qui peut étre obtenu par une adaptation des paramétres de l’amplifica- 


teur différentiel ou la stabilisation du courant de chauffage (tube balast 
ou autre). 
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Les artifices de compensation usuels, appliqués a la figure 1, ne s’adap- 
tent pas a une tension de sortie réglable ou a un stabilisateur multiple 
(comportant plusieurs tensions de sortie indépendantes mais de masse 


commune). Cette lacune nous a incité a développer le schéma de la figure 2 
dont les éléments de compensation, d’une grande efficacité, échappent 
aux restrictions précédentes. 

Le gain de l’amplificateur différentiel est maintenu a une valeur élevée 
jusqu’aux confins du domaine d’utilisation par la charge anodique de 


haute impédance dynamique que constitue le transistor sur lequel 
agissent les éléments de compensation Ri et Re. La polarisation de base 
et la résistance d’émetteur définissent le courant moyen de la pentode 
amplificatrice que nous avons choisi voisin de 0,5 mA. Ces grandeurs 
interviennent également pour limiter le courant de court-circuit 4 une 
valeur peu supérieure au courant utile maximum, grace a l’emploi d’un 
tube rhéostat a écran dont l’alimentation est autonome. La résistance 
d’émetteur réduit d’autre part la dérive thermique du transistor. 
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La courbure des caractéristiques du tube rhéostat est compensée de 
maniére trés satisfaisante en constituant la résistance Rz par un élément 
de redresseur au sélénium, orienté dans le sens direct. La résistance in- 
terne du stabilisateur n’excéde par 10-2 ohms pour tout le domaine de 
tensions et courants utiles (160-500 V, 0-100 mA). 


Nous remercions M. le professeur HAENNY, notre technicien M. QUINCHE 
et la Commission Suisse pour la Science Atomique de leur précieuse 
contribution respective a ce travail. 


Circuit « porte» linéaire 


par R. L. FAVRE 
(Laboratoire de Recherches Nucléaire, Lausanne) 


Les circuits «porte», appliqués en technique nucléaire notamment, ont 
pour fonction de ne laisser passer que des signaux présélectionnés. Cette 
condition ne pose pas de probléme tant que la linéarité de transmission 
n'est pas requise (emploi d’un tube a deux grilles de commande par 
exemple). Dans le cas contraire, l’impulsion d’ouverture de la porte ne 
doit, par elle-méme, donner lieu 4 aucun signal de sortie génant, en dépit 
du déblocage d’éléments polarisés dans la région de conduction linéaire. 
Les difficultés inhérentes aux méthodes en usage nous incitent a signaler 
la solution que nous avons apportée a ce probléme. 

Un tube a deux grilles de commande ne satisfait pas, a lui seul, aux 
conditions requises. En effet: si la grille d’entrée est polarisée dans la 
région linéaire des caractéristiques, le déblocage de l’autre engendre une 
impulsion de sortie parasite a laquelle se superposerait le signal 4 trans- 
mettre. Nous avons tourné la difficulté en utilisant le fait que la somme 
des courants anodique et d’écran d’un tube a deux grilles de commande 


|) Sortie 
|) Deéblocage 
©) Fntrée 


Porte linéaire 
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est pratiquement indépendante du potentiel de la seconde. C’est ainsi 
que la tension de sortie du circuit ci-dessous n’est pas affectée par l’im- 
pulsion de déblocage appliquée sur les secondes grilles de commande, 
abstraction faite d’une légére perturbation pouvant résulter des capacités 
parasites. Une dissymétrie des tubes est d’ailleurs compensable par le 
réglage du potentiométre P. 

Le pouvoir de commande de la seconde grille d’un tube 6BN6 disparait 
pratiquement lorsque sa tension dépasse celle de cathode. L’amplitude 
des impulsions de déblocage n’est de ce fait pas critique au-dela de cette 
valeur, d’ailleurs ajustable dans une certaine mesure par la résistance 
cathodique Rk. La tension de déblocage minimum est de l’ordre de 3 a 
4V. 

Le circuit est sans autre applicable aux techniques rapides. Le temps 
de transit des électrons de la premiére a la seconde grille étant de l’ordre 
de 2 ns, on devra, au besoin, différer d’autant le déblocage. Une impulsion 
d’ouverture a fronts trés raides se manifeste 4 la sortie par une pertur- 
bation capacitive qui demeure toutefois sans effet dans les nombreux 
cas ou la linéarité ne porte que sur l’amplitude et non sur la forme des 
impulsions a transmettre. Un systéme de neutrodynage pourrait encore 
étre envisagé pour remédier a cet état de choses. 

Nous remercions M. le professeur HAENNY, notre technicien M. BAICHE 
et la Commission Suisse pour la Science Atomique de leur précieuse 
contribution respective a ce travail. 


Modifications et performances d’un compteur d’impulsions UHF 


par R. L. Favre 
(Laboratoire de Recherches Nucléaires, Lausanne) 


Le principe de l’étage binaire communiqué lors de la précédente 
session de la SSP1) repose sur une compléte séparation des fonctions 
«dynamique» et «statique», dé maniére 4 permettre la seconde méme 
pour les faibles excursions de tension requises en technique rapide. La 
dynamique des permutations est assurée par des tubes électroniques a 
facteur de mérite élevé (E88CC) tandis que le couplage continu est confié 
a un étage binaire transistorisé. 

L’étude de ce circuit a fait l’objet du travail de dipléme de M. J. But- 
TET. 

Les impulsions d’entrée négatives étaient appliquées aux anodes par 
l'intermédiaire de diodes appropriées. La durée des impulsions, issues 
d’un générateur a relais mécanique, est ajustable par la longueur du 
cable de mise en forme. Leur temps de montée est inférieur a 1 ns. 
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Les performances suivantes ont été enregistrées: 


Durée requise des impulsions d’entrée: 3 a 4 ns. 

Amplitude des impulsions d’entrée: 4 a 5 V. 

Temps de résolution relatif 4 deux impulsions successives: env. 9 ns. 

La reprise récente de cette étude devait apporter de substantielles 
améliorations a ces résultats. 


Contribution de la réponse transitotre des diodes de commutation 


Le temps d’établissement du courant dans une diode polaris¢e par une 
tension directe correspond partiellement 4 un élément inductif de son 
schéma équivalent. Cette propriété est utilisable en attaquant le circuit 
par des impulsions positives, appliquées directement aux diodes limi- 
teuses de grilles (fig. 1). 

En admettant l’état de blocage initial du tube T1, sa diode de grille 
est le siége d’un courant de repos qui lui assure une réponse trés rapide 


70V 


Fig. 1 
Tube E 88CC, transistors OC44. 


a la premiére impulsion d’entrée. L’établissement du courant dans l’autre 
diode, alors polarisé dans le sens direct, est par contre suffisamment re- 
tardé pour ne pas compromettre la permutation des états de conduction. 
La rapide adaptation des diodes 4 ces nouvelles conditions de polarisa- 
tion autorise dés lors une seconde permutation par la simple prolonga- 
tion de l’impulsion d’entrée, phénoméne qui ouvre la voie 4 une impor- 
tante réduction du temps de résolution. 
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L’expérience s’accorde avec une théorie élémentaire pour démontrer 
que les diodes d’attaque les plus rapides ne conduisent pas nécessaire- 
ment aux conditions optimum. C’est ainsi que les diodes «Transistron» 
S555G (temps de recouvrement max. 6 ns) donnent de meilleurs résultats 
que les diodes S570G (temps de recouvrement max. 2 ns). 

La courbe 1 de la figure 2 situe le seuil d’amplitude d’une impulsion, 
en fonction de sa durée, pour obtenir une permutation simple tandis que 


10 Lp 


—— ~ 


oe 


2 


Fig. 2 
Courbe 1: seuil de permutation simple 
Courbe 2: seuil de double permutation 


la courbe 2 donne le seuil relatif 4 une double permutation. I] résulte de 
ces graphiques que les caractéristiques d’impulsions les plus rationnelles 
se situent vers une durée de 3 ns et une amplitude de 7 V (zone double- 
ment hachurée). Les tolérances sont alors remarquablement élevées. 


Temps de résolution relatif a deux impulsions successives 


On examinera deux cas: 

a) Le processus de formation des impulsions permet le cumul des ampli- 
tudes ou des durées (zone hachurée montante, respectivement descen- 
dante) : 

Le temps de résolution relatif 4 deux impulsions successives est 
alors strictement nul. La stabilité des doubles permutations est trés 
grande comme I’atteste le fait qu’il ne nous a pas été possible d’ob- 
tenir une triple permutation par l’augmentation de l’amplitude, 
méme avec des impulsions de 10 ns. Le circuit doit en quelque sorte 
étre «réarmé» par un intervalle «creux» pour admettre une troisiéme 
impulsion. 
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b) Le processus de formation des impulsions est tel qu’une seconde im- 
pulsion se substitue a la premiere: 

Si l’on admet les mémes caractéristiques que ci-dessus, on voit que 
la premiére impulsion (zone doublement hachurée) doit étre prolongée 
d’environ 7,5 ns pour donner lieu a une double permutation. Cette 
valeur constitue le temps de résolution relatif 4 deux impulsions suc- 
cessives correspondant a de telles conditions. I] peut étre réduit, au 
détriment de la stabilité, par un élargissement des impulsions. 


La figure 3 reproduit quelques oscillogrammes typiques, obtenus au 
moyen d’un oscilloscope Tektronix 581 de temps de montée égal a 3,5 ns 


PERSReSe 
N adbaalacbanlo 
Nee bake 

Py Ae 


(valeur notablement insuffisante pour cette étude, le temps de montée 
des impulsions étant inférieur a la nanoseconde). La vitesse de balayage 
est uniformément de 10 ns par carré et l’amplitude de 2 V par carré. 

L’oscillogramme 3a donne la réponse anodique a l’impulsion 3b, d’une 
durée de 2 ns (élargie par l’amplificateur de l’oscilloscope). Les deux 
courbes de ce graphique correspondent aux deux types de permutations 
alternées. L’excursion de tension apparemment plus grande sur la droite 
de l’oscillogramme que sur la gauche est duea la différenciation de l’oscil- 
loscope, la fréquence de répétition étant relativement basse (100 Hz). 

Les oscillogrammes 3c et 3d donnent la réponse respective de chacune 
des anodes a deux impulsions de 2 ns, distantes de 3 ns. 
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Les oscillogrammes 3e et 3f donnent la réponse respective de chacune 
des anodes a deux impulsions de 2 ns, distantes de 10 ns (oscillogramme 
3g). 

Conclusions. Le temps de résolution nul, sinon voisin de la nano- 
seconde, relatif 4 deux impulsions successives, ne manquera pas de trouver 
des applications en techniques nucléaires. La fréquence de répétition 
maximum n’a pas encore été déterminée, mais on peut conclure des 
oscillogrammes qu'elle est voisine de 100 MHz. Une étude du compor- 
tement des diodes de commutation, que nous pensons poursuivre au 
moyen d'un oscilloscope stroboscopique, permettra, espérons-nous, d’amé- 
liorer ces performances. 

La tension d’alimentation, de l’ordre de 70 V, admet, comme les im- 
pulsions d’entrée, une tolérance élevée. Un courant anodique voisin de 
20 mA détermine une dissipation totale inférieure 4 1,5 W. 

L’affichage par tubes Philips DM 160 est des mieux adaptés. 

I] nous reste a résoudre le probléme du couplage des étages, pour le- 
quel la solution préconisée dans notre précédente communication 2) 
pourrait entrer en considération. 

Nous remercions M. le professeur HAENNY, M. Butter, notre techni- 
cien M. BAIcHE et la Commission Suisse pour la Science Atomique de 
leur précieuse contribution respective a ce travail. 
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The Sign of Absolute Temperature T in Phenomenological 
Thermodynamics 


by E. C. G. STUECKELBERG*) 
(Universities of Geneva and Lausanne) 


(1) Negative T’s have been introduced in Thermo-Statistics by RaM- 
sEY2): Let Z (t) = 2, exp (t H; k-) be the sum over states, and call 
t= —T- the natural temperature scale (— co <t < + 00). If Z con- 
verges for t < 0, positive and negative T’s are possible. The energy 
<H> and the positive heat capacity C’ (with respect to the t-scale) are 
given by 

<H> = k0, log Z; C’=0, <E> =k 1 <A> 20 (ids) 


*) Supported by the Swiss National Research Fund. 
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where (AH?) = <H®) — <H>® > Ois the energy fluctuation in the macro- 
canonical ensemble. The entropy 


S=k (log Z+10,log Z); 0,S=—tC (1.2) 


has a maximum for t = 0. ; 

(2) In phenomenological thermodynamics, we consider the following 
model: The system 2 is made up of Q system elements X4 (AB... = 
12...Q). Entropy S = Y S4 and energy H = 2 H% are extensive quan- 
tities. The energy of a system element (damped oscillator) depends on 
S4 and on one (or several) geometrical coordinates v4 and their velocities 
shine 

(3) Evolution. At first, let us suppose, that each 2“ is adiabatically 
closed. The first law 6 H4 = 6 A4 = K(™94 §r4 has the form 


H4 = H44 S44 H4,i4 4 H4 4 04 = PA, = K094 74, 3.1)" 
nS yi a) (A) 


Defining temperature, elastic force and mass by 
HSA = [4 = — (r*)-; HAA = — K@)4 — a4 (4 — rf); HAA = M4 v4 
(3.1a) 
the second law states 
S4 = 74 (Mi — (KO 4 Kline) yt 0 (3.2) 
this condition is fullfilled, if | 
M4 v4 = (K@ 4 KOO + Ke) 4A, KA _ 4 yA, 74 JA SO. (3.3) 


K4 is the force of friction: The coefficient of friction 24 has the sign of 
T4. Now, let us admit heat exchange between the >“’s, but suppose 2’ 
adiabatically closed: the first law states 6H4 = 0A4 + 604, or 


FA TTA CA e ; 
He = Hsd S01 ata) gy Poy Deo) eae 


The second law requires 


S =, $4 =)", (— q4 JA (v4)?) as Pies pan (xB = 74) 0 (3.5) 


condition, which is satisfied if 


6 Q'471/6¢ = PAB) = AP (cB 74), "4B 0, (3,6)**) 


*) The indices (A) and (Q) in (3.1), (3,4) etc. stand for power P, due to work 
(Arbeit) and to heat (Quantitat der Warme). Thus, they have no relation to the 
upper indices A. 

**) We denote antisymmetrie quantities by Pi =- Pies and symmetric 
quantities by x’ OE eae 
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Thus, positive heat flows from 2? to 3“ if r? > +4, and our natural 
scale measures temperature: Negative T’s are hotter than positive T’s, 

(4) A further condition is, that for K%"°4 independant of time #, the 
system approches, for lim ¢= + oo, a state of equilibrium, defined by 


S = maximum; H = “H4 =)", (H4 — Kine) yA) _ H’ (4.1) 


where H’ is a constant. The extremum conditions for S = S (S! $2... $271 
Prema ares 


S54 =1— J4/T = 0; SA Sea (KO Kee 
Soe Me 0 (4.2) 


i.e. constant temperature, equilibrium of forces and velocities = 0. The 
minimum condition — 6®@ S > 0 is 


—S s4s4 =—T (274 + PNG) 1 (4.3) 
~ Sues tH aan — ret > 0 (4.4) 
Sse — th ae eM SO (4.5) 


Condition (4.3) requires that T4 S pa = T4 (T4,4)1 = C4, the heat capa- 
city (in the T scale), 7s always positive. (C4 = 1-* C4 is also positive). 
(4.4) and (4.5) state that the energy 1s a minimum (maximum) for positive 
(negative) T’s. 

Mass (4.5), elastic constant (4.4) and coefficient of friction (3.3) have 
all the sign of T. Thus, we have in both cases damped oscillations, and, 
as C4 and x4¥) are both positive, an exponential approach to equilibrium 
temperature. Also the second equation (1.2) 


0, 9* =— 7 C, tollows: ic. S# is a maximum fort = 0. -=(12) 


If we take mass as an always positive quantity, T must be positive. 
Negative T’s can only appear in very special systems, where no kinetic 
energy of the type 1/2 M4 (v4)? appears. 

(5) We have applied this method to the non relativistic theory of fluids. 
The first law is a set of homogenous continuity equations for the densities 
h,,; and pj, of energy, momentum and angular momentum. The second law 
is an inhomogenous continuity equation for s, the entropy density, with 
a positive definit source i > 0 (density of inversibility). Galilei invariance 
furnishes a further homogenous continuity equation for the mass density 
m in 7t(x) = m (x) v («*). Evolution requires: The coefficient of heat con- 
duction x(#) > 0, and for the transversal and longitudinal viscosities: 


— (x) 7 (*) > 0; — (x) (§ + (2/3)n) (#) > 9 Ga) 
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Equilibrium requires: (h = 1/2 m v® + u(s m)) 
— x(x) m(x) > 0; — 2(m) (a, 558° + 2M, 5m + %, mmm) (*) 


= —1(8) V (55 Sat) 


ays , M = const 
i.e. mass density, elastic modulus and viscosity (2 + &) (for longitudinal 
waves) have the sign of T («). Heat capacity per unit volume is c(#) > 0. 
Thus, if mass density is always positfve, T is positive. 

An interesting remark should be added: Heat conduction and damped 
waves admit only solutions for the future. Thus, the physicist can provide 
initial conditions in order to change the future. The psychiatrist may be de- 
fined as the man, who is able to change the past*). Their relation is the 
some as between the greek demigods Prometheus and Epimetheus?). 

(6) In relativistic theory of fluids (see *)), no homogenous continuity 
equation for m(x)*) results from 0, 0°) (x) = 0. Restmass — and resten- 
tropy — density are related by m(x) = T(x) s(x). m has the sign of T. 

Thus s(x) > 0 follows, which may be considered as a rudimentary form 
od the third law. If a continuity equation for density of substance n(x) 
is postulated, we have m = Ts + yun where wu is the chemical potential. 
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Photmultiplier mit Sb-Na-K-Kathode 


von W. BAUMGARTNER und J. LinpErR, Ziirich 


Durch Sommer?) ist ein neuer Photokathodentyp bekannt geworden, 
der sich aus der Kombination von Antimon mit zwei oder mehreren 
Alkalimetallen aufbaut. Diese Schichten haben teilweise bemerkenswerte 
Eigenschaften. Aus bisher bekannt gewordenen Ergebnissen ist ersicht- 
lich?), dass die Kombination Sb-Na-K-Cs sich durch grosse Empfindlich- 
keit, ausgedriickt in A/L, auszeichnet. Aber bereits eine Schicht der 
Art Sb-Na-K- ist interessant, da sie bei geeigneter Formierung fiir UV- 
Licht relativ hohe Quantenausbeuten ” (%), bezogen auf auffallendes 
Licht, aufweist. Ferner ist von vornherein zu vermuten, dass eine Kathode 
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ohne Cs niedrigeren Dunkelstrom aufweisen wird als eine solche mit Cs. 

Deswegen haben wir die Herstellung von Sb-Na-K-Schichten und ihre 

Eigenschaften in Kombination mit 12stufigen Multipliern mit Cu-Be- 

Dynoden (Verstarkung ca. 2-8-10 bei 200 V pro Stufe) studiert. 
Uber die bisherigen Resultate soll hier kurz referiert werden. 


Préparation 


Die Préparation dieser Schichten ist, verglichen mit Sb-Cs-Kathoden, 
erheblich komplizierter und heikler, vor allem im Hinblick auf die Ver- 
meidung von Alkali-Uberschuss, der nur schwer ohne Beeintrachtigung 
der Photoempfindlichkeit zu eliminieren ist. Sie umfasst zunachst die 
Herstellung einer Sb-Na-Schicht, anschliessend einer solchen der Zusam- 
mensetzung Sb-K, alles bei Temperaturen von 90-110°C. Als Dickenmass 
der einzelnen Schichten dient die Lichtdurchlassigkeit der aufgedampf- 
ten Sb-Belage. (90% fiir Sb-Na, 80% fiir Sb-K)%). 


Spektrale Empfindlichkeit 


In Figur 1 ist nach Messungen an Zellen und Photomultipliern mit 
Glas und Quarzfenstern, die Quantenausbeute der Schichten in Funktion 
der Wellenlange /(A) angegeben. Maximal wurden fiir das Gebiet bei 


204 


; - : ; =e 
3000 4000 5000 Ali] 


Fig. 1 


3600 A ca. 30% erreicht. Dem in der Figur angedeuteten Streubereich 
entsprechen, mit W-Lampe gemessen, Empfindlichkeiten von ca. 10 bis 
25 wA/L. Diese Angabe ist wesentlich durch die Verhiltnisse fiir Licht in 
Nahe der Grenzwellenlinge bestimmt, und fiir die Eigenschaften der 
Schicht im Wellenlangengebiet < 5000 A nicht eindeutig kennzeichnend. 
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Dunkelstrom 


Den Erwartungen entsprechende Resultate ergaben sich fiir die Grésse 
des Dunkelstromes. Fiir den Anodenstrom eines Photomultipliers mit 
2-108 Verstarkung, wurden Werte der Gréssenordnung <1- 10-1° A ge- 
funden. Das ist vergleichbar mit den friiher bei Sb-Li-Schichten erhal- 


Fig. 2 


tenen Ergebnissen*). Der angefiihrte Wert ergibt bei 20 cm? Kathoden- 
flache ca. 15 Elektronen/cm? sec. als Dunkelemission, das heisst 2-3 
Zehnerpotenzen weniger als bei Sb-Cs. Die entsprechend niedrigen Im- 
pulszahlen lassen leicht eine Analyse mit Diskriminator und Zahler zu. 

In Figur 2 ist auf der Ordinate die Anzahl der Impulse/sec. (N), die 
eine bestimmte Hohe tiberschreiten, auf der Abszisse die Impulshéhe (H) 


40° 


Fig. 3 
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angegeben. Kurve A gilt fiir normale Verteilung der einzelnen Span- 
nungen auf Kathode und Dynoden, B fiir den Fall, dass die Kathode auf 
dem Potential der Dynode 1 liegt. Durch Subtraktion der Werte von B 
von denjenigen von A folgt die mit deutlichem Plateau versehene Kurve 
C. Thr auf Impulshéhe 0 extrapolierter Verlauf ergibt die Nullstosszahl 
von 110/sec. oder ~ 5 cm?/sec. - 

In Figur 3 ist ein weiterer typischer Fall angegeben, der besonders 
viele aus dem Multipliersystem stammende Dunkelstésse zeigt. A ist 
wieder die Kurve mit arbeitender, B mit unwirksamer Kathode. Die an- 
gedeutete Extrapolation des flacheren, auf die eigentlichen Kathoden- 
dunkelelektronen zuriickzufiihrenden Kurvenstiicks von A bis Impuls- 
hohe 0 gibt eine Impulszahl von 300/sec., das heisst 15 Elektronen/cm?sec. 
der Kathodenoberflache. 


Literatur 


1) A. H. Sommer, Rev. Sci. Instr. 26, 725 (1955). 
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Schalen gleicher Festigkeit 


von W. IssLeER, Ziirich*) 


Die Definition der gleichen Festigkeit und das Beispiel der spharischen 
Kuppel wurde neulich in einer kurzen Mitteilung1) dargestellt. 

Fiir eine gegebene Belastung lasst sich jedoch nicht jede Flache als 
Schale gleicher Festigkeit ausbilden. So gelingt dies zum Beispiel bei den 
Rotationsflachen zweiter Ordnung (Belastung: Eigengewicht) nur fiir 
eine gewisse Schar von Ellipsoiden. 


Literatur 
1) W. IssLER, Eine Kuppel gleicher Festigkeit, ZAMP 10, Fasc. 6 (1959). 


*) Assistenz fiir Mechanik an der ETH. 
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Transistorisierte Zeemanmodulation 
fiir Kernquadrupolresonanzen 


von P, KESSELRING 
(Laboratorium fiir Festkérperphysik ETH, Ziirich) 


Die Signale der Kernquadrupolresonanz sind von der Gréssenordnung 
des thermischen Rauschens. Man versucht sie deshalb zu modulieren 
(Modulationsfrequenz v) und das dabei entstehende Signal der Frequenz » 
selektiv zu verstarken. Es gibt zwei verschiedene Modulationsverfahren : 
Frequenzmodulation (FM) und Zeemanmodulation (ZM). Die ZM hat 
gegeniiber der FM den Vorteil grésserer Stabilitat und der Unempfind- 
lichkeit gegen Stérsignale. 

Die ZM beruht auf folgendem Prinzip: Bringt man die Probe in ein in- 
homogenes Magnetfeld, so wird das Signal durch Zeemaneffekt so stark 


Fig. 1 Fig. 2 
Strom durch die Magnetspule Spannung tiber der Magnetspule 
Hohe der Stromimpulse 3,4 Amp Héhe der Spannungsspitzen 32 Volt: 
Dauer der Stromimpulse 8 msec + nach unten 
Impulsanstieg 0,3 msec — nach oben 
Impulsabfall 0,2 msec 
Zeitkonstante der Spule 30 msec 


verschmiert, dass es praktisch vollstandig verschwindet. Ein Magnetfeld 
der Form H(t) gemass Figur 4, in der Literatur*) antisymmetrisch ge- 
nannt, liefert deshalb ein Signal der Frequenz y. H(é) selbst enthalt nur 
die Frequenzen »/2, 3 v/2, ..., nicht aber vy. Die Frequenz v tritt darum in 
der Detektorspule als induzierte Spannung nicht auf (kein «Pick-up »). 
Wir stellen folgende Forderungen an die ZM: H x 100 Gauss, resp. 
H =) (Restfeld < Erdfeld); steile Flanken; gute Symmetrie; Ampli- 


*) F. Retr and E. M. Purcett, Phys. Rev. 97, 631 (1953). 


Vol. 33, 1960 Compte rendu de la réunion de la Société Suisse de Physique 613 


tudenkonstanz tiber langere Zeit ~ 10%. Als giinstiger Wert fiir » hat 
sich 66 Hz erwiesen. 


Zur Lésung des Problems verwenden wir eine Transistorschaltung, die 
gegentiber Réhren und Relaisschaltungen wesentliche Vorteile bietet: 
Kleine Induktionsspitzen und daher keine Isolations- und Funkenlisch- 
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B= Bistab. Multivibrator 


probleme, kein Ausgangstrafo. Die Stréme dagegen werden relativ gross. 
Die Schaltung arbeitet wie folgt: Wir 6ffnen die Transistoren (im folgen- 
den mit «T» abgekiirzt) 1 und 3 (siehe Fig. 5). Der Strom durchfliesst 
die Spule von anach db. Sind hingegen T2 und T4 offen, fliesst er von } 


Zeemanmodulation 


R2,EF4 und Leistungstransistoren 


2x0OC77 O0C77;CTPIlll 


2Paare 2N277 
2 Dioden OA2I0 


Fig. 5 
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nach a. Die beiden Dioden 0A210 begrenzen die Induktionsspitzen auf 
30 Volt. nt 

Figur 4 zeigt die benétigten Steuerwellenformen an den Eingangen der 
Emitterfolger EF 1 bis EF4. Wie sie erzeugt werden, zeigt das Block- 
schema Figur 3 sowie Figur 4: Der bistabile Multivibrator B1 wird durch 
die abfallenden, B2 durch die ansteigenden Flanken der Eingangsrecht- 
ecke gekippt (Fig. 4). Mit dem Anstieg von B1 wird der monostabile 
Multivibrator M1 resp. M2 getriggert. Die Zeitkonstante von M1 und Mz 
ist > T. Es ist deshalb méglich, M1 resp. M2 nach der Zeit T durch die 
Anstiegsflanke der Eingangsspannung in den stabilen Zustand zurtick- 
zukippen. M1 resp. M2 liefert einen rechteckigen Basisstromimpuls an 
EF1 resp. EF. 

Die Ausgangsspannung des Netzwerkes R1 resp. R2 wird einerseits 
von B2, anderseits von der Spannung im Punkte a resp. b bestimmt. 
Details siehe Figur 5. 

Die Magnetspule besteht aus zwei parallel geschalteten Spulen mit je 
300 Windungen Cu-Draht von 1 mm? Querschnitt. Widerstand pro Spule 
= 1Ohm. Maximalstrom = 7 Amp. Figur 1 zeigt die ZM-Wellenform, 
Figur 2 den dazugehérenden Spannungsverlauf an der Spule. 

Die Apparatur ist seit einem halben Jahr standig in Betrieb und hat 
sich wahrend dieser Zeit sehr gut bewdhrt. 


(Diese Arbeit wurde aus Mitteln der Arbeitsbeschaffungskredite des 
Bundes unterstiitzt.) 


Ein uberlastbarer Verstarker fiir hohe Impulsfrequenzen 


von W. BreuscyH und R. MULLER 
(Physikalisches Institut der ETH, Ziirich) 


Bei der Impulsspektrometrie stellt sich das Problem, dass Impulse sehr 
verschiedener Grésse durch einen Verstarker wiedergegeben werden sol- 
len, ohne dass ein Impuls durch die vorhergegangenen beeinflusst wird. 
Doppeltes Clipping durch Laufzeitkabel verktirzt die Dauer der Signale 
und liefert eine Pulsform ohne niederfrequente Komponenten?)?). Diese 
Anordnung wird hier verwendet. Weiter enthalt der Verstarker eine 
scharf einsetzende Begrenzung und eine Kompensationsschaltung, welche 
dem Ausgangsimpuls ein flaches Maximum gibt, auch wenn die Zerfalls- 
Zeitkonstante des Eingangsimpulses relativ kurz ist (ca. 10 us). 

Der Verstarker zeigt bei beliebig hohen Impulsfrequenzen (> 2x 1 OEGes 
keine anderen unerwiinschten Effekte als die statistisch zu erwartenden 
Uberlagerungen. Von einer 20fachen Ubersteuerung erholt er sich inner- 
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halb der normalen Ausgangsimpuls-Dauer; eine 100fache Ubersteuerung 
lasst nur wahrend ca. 3 ys eine geringe Nachwirkung zurtick. Die Gesamt- 
verstarkung betragt 1200; die symmetrischen Ausgangsimpulse haben 
eine positive bzw. negative Maximalamplitude von mehr als 100 Volt. 
Der quadratische Mittelwert der Rauschspannung am Ausgang ist etwa 
10 mV; von der gleichen Grésse ist auch der 50 Hz-Brumm. Die Abwei- 
chung des Verstarkungsfaktors vom Wert fiir kleine Impulse betragt im 
Maximum 0,25%. 

Die Arbeitsweise des Verstarkers ist aus dem Schaltschema Figur 1 er- 
sichtlich. Der Verstarker ist nicht aus einer Anzahl identischer gegen- 


CH 


22n 2000 1000 500 250 125 125 


Fig. 1 


Schalischema des Verstarkers 
Die angegebenen Widerstands werte sind in Q bzw. kQ, die Kapazitatswerte in pF, 
nF oder uF. Dampfungswiderstande in den Gitterleitungen von der Gréssenord- 
nung 100 Q sind nicht eingezeichnet. 


gekoppelter Schleifen aufgebaut. Dies ergab sich aus der Notwendigkeit, 
die Begrenzung auf negative Impulse einer minimalen Grésse von 10 Volt 
wirken zu lassen, um Nichtlinearitaten zu vermeiden. Das zweite kurz- 
geschlossene Kabel muss deshalb nahe am Ausgang angeordnet werden, 
was noch den Vorteil hat, dass bis dahin aufgetretene Potentialverschie- 
bungen und 50-Hz-Komponenten eliminiert werden. Die Verstarker- 
elemente vor der Begrenzung miissen dann allerdings iibersteuerungs- 
sicher sein. Das ist fiir T, und 7, der Fall, ebenso fiir die gleichstrom- 
gekoppelte Schleife mit JT, und 7;. Diese Schleife liefert ein maximales 
Signal von 100 Volt, kann aber ohne Schaden noch 10mal weiter tiber- 
 steuert werden. Die Gegenkopplung an T, ist durch R, C, zeitabhangig 
und kompensiert damit das exponentielle Abklingen des Eingangspulses. 
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Wesentlich ist dabei, besonders im Falle der Ubersteuerung, dass das 
Unterschwingen nach dem ersten Clipping (Kabel an der Anode von 7;) 
kompensiert wird. Durch die Aufladung von C, wahrend des Impulses 
befindet sich das rechte Gitter von T, nach dem Impuls exakt auf der 
Ruhelage. Die Diode D, am Kathodenfolger 7, links halt die Kathode 
bei Ubersteuerung fest. Ihr Widerstand in Sperrichtung ist gegen die 
Kathodenfolger-Impedanz zu vernachlassigen; umgekehrt ist ihr Wider- 
stand in Leitrichtung gegen die Impedanz des stromlosen Kathoden- 
folgers sehr klein. Daraus, und aus dem ebenen Maximum des Impulses 
resultiert eine sehr scharfe Begrenzung. Die auf das zweite kurzgeschlos- 
sene Kabel folgenden Réhren haben einen symmetrischen und begrenzten 
Impuls zu verarbeiten. Der White-Kathodenfolger T,, J, garantiert eine 
niedrige Impedanz des Ausgangs. Bei exakter Anpassung an die nicht 
rein Ohmsche Kabelimpedanz ist es méglich, ein Laufzeitkabel vom Typ 
HH2500 mit einer Lange von nur 40 cm, das heisst weniger als der Breite 
eines Normalchassis, zu verwenden. Zur Abschirmung muss dieses Kabel 
konzentrisch in einem Kupferrohr von mindestens 4 cm Innendurch- 
messer gelagert werden. 

Verstarker des beschriebenen Typs haben sich in unserem Institut in 
iiber 10000 Betriebsstunden sehr gut bewahrt. 


Literatur 


1) J. E. Francis, P. R. Becy und G. G. Ketrry, Nucleonics 72, 55 (Marz 1954). 
2) E. FarrstEIn, Rev. Sci. Instr. 27, 475 (1956). 


Freie Energie von 180°-Wanden und Oberflachen 
im kubisch raumzentrierten Dipol-Gitter 


von R. Sommerhalder 
IBM-Forschungslaboratorium Ziirich, Adliswil 


(20. V. 1960) 


Abstract. The free energy of 180°-domainwalls and surfaces in ferroelectrics is 
estimated, assuming a simple model of dipole-interaction in a bodycentered cubic 
lattice. The wall and the surface layer are found to be about one lattice constant 
thick except for temperatures very close to the Curie temperature. Spontaneous 
polarization in the surface layer is found to have lower values than in the undis- 
turbed crystal for all temperatures. 


1. Einleitung 


Die Dom4anen in Ferromagnetika und Ferroelektrika besitzen trotz 
der im ersten Moment auffallenden Ahnlichkeit recht verschiedene 
Wesenszitige. In Ferromagnetika wird wegen der grossen Austausch- 
energie und der meist kleinen Anisotropie-Energie die Blochwand viele 
hundert Gitterkonstanten breit. Dies erméglicht eine Kontinuumstheorie. 
In Ferroelektrika tritt an Stelle der Austauschenergie die elektrostatische 
Wechselwirkungsenergie zwischen polarisierten Ionen oder Ionengrup- 
pen, welche verhaltnismassig kleine Energieunterschiede zwischen paral- 
leler und antiparalleler Orientierung der Dipole bringt; andererseits ist 
die Anisotropie der Kristallenergie meist sehr gross. In Ferroelektrika ist 
deshalb mit Wandbreiten von der Gréssenordnung der Elementarzelle zu 
rechnen. Dies bedingt eine Diskontinuumstheorte. 

Selbst mit Verwendung von unrealistisch vereinfachten Modellvor- 
stellungen macht die Berechnung der Domanenstruktur in Ferroelektrika 
Mithe, so dass bis heute iiber die Energie und Entropie der Wande und 
Oberflachen weniger bekannt ist als bei den Ferromagnetika. 

Die strenge stati. tische Behandlung der Dipol-Dipol-Wechselwirkung 
bei endlichen Temperaturen ist immer noch ein unbefriedigend geldstes 
Problem, sogar fiir den homogenen Kristall (vAN VLECK (1937), VAN 
VLECK (1940)); das weitaus kompliziertere Problem des Dipolgitters mit 
Doméanenwanden oder Oberflachen lasst sich deshalb nur in einer rohen 


Naherung behandeln. 
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Das Modell, welches dieser Arbeit zugrunde liegt, lasst sich wie folgt 
beschreiben : 

Ein kubisch raumzentriertes Gitter*) mit der Gitterkonstante @ sel 
mit identischen, frei drehbaren Punktdipolen vom Moment # besetzt. Wir 
nehmen der Einfachheit halber an, dass die Achse der spontanen Polari- 
sation oder eines allfalligen ausseren Feldes E, parallel zu (001) sel. Diese 
Annahme ist willkiirlich, da dem Modell keine Anisotropie innewohnt 
(C. KrrreL (1949)). Wir betrachten eine freie Oberflache (Fig. 1) oder 


Fig. 1 
Halbraum von Dipolen der Starke p im Koordinatensystem (&, 7, ¢). 
Kubisch raumzentriertes Gitter, Gitterkonstante a. 


eine 180°-Wand (Fig. 2), welche parallel zur (100)-Ebene verlauft. Diese 
Wahl ist wiederum willkiirlich. Eine allfallige Anisotropie von Wand- oder 
Oberflachenenergie wird in dieser Arbeit nicht untersucht. 

Die freie Energie einer Oberflache resp. 180°-Domanenwand wird nun 
berechnet unter folgenden vereinfachenden Annahmen: 

a) Die drehbaren Punktdipole werden ersetzt durch Dipole, welche dem 
Erwartungswert # (7) entsprechen und demgemass nach (001) orientiert 
sind. Infolgedessen ist auch das innere Feld E parallel zu (001). Fiir ein 
homogen polarisiertes raumzentriertes Dipolgitter in einem dusseren Feld 
E, gilt 


2D 4x 
| REN Do fest aah Wof= (1.1) 
a 3 
*) Das einfach kubische Gitter eignet sich nicht fiir unsere Betrachtungen, da 
es auf einen antiferroelektrischen Zustand fiihrt, das heisst die Bildung einer Wand 
im polarisierten Gitter wiirde einem exothermen Vorgang entsprechen. 
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Fig. 2 
180°-Wand von Dipolen der Starke p im Koordinatensystem (€, », ¢). 
Kubisch raumzentriertes Gitter, Gitterkonstante a. 


In der Oberflachenschicht oder in der Wand liegen die Verhaltnisse kom- 
plizierter, indem der Polarisationsanteil des inneren Feldes aus den Bei- 
tragen der verschiedenen Netzebenen, welche parallel zur Oberflache resp. 
zur Wand gewahlt werden, aufsummiert werden muss: 


a? 


ee yale 3 reat (1.2) 


b) Der Erwartungswert # der Dipole sei durch die Langevinsche Theo- 
rie gegeben: 


p=p-L (Fr), (1.3) 
Lia Cigs S=. (1.4) 


Die in Ferroelektrika vorhandene Feldabhangigkeit des Moments p 
wird somit vernachlassigt. 

Als Randbedingung gilt, dass in geniigender Entfernung von der Ober- 
flache resp. Wand das innere Feld und die Polarisation den Wert anneh- 
men, welcher dem ungestérten Gitter entsprechen wiirde. 
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2. Polarisationsverlauf in der Oberflache 
Zur Berechnung der Koeffizienten f,; in Gleichung (1.2) gehen wir 
zuniichst von einer felderzeugenden Ebene aus, die in einfach kubischer 
Anordnung in den Punkten 


C=m*a (1, m) = ganzzahlig 


mit Dipolen der Starke p besetzt sei (Fig. 3) und berechnen die Feld- 
starke 


+00 02 1 
P= f= )- = — - — (2.1) 
: be, OF) CERO aie) ke a 
die sie am Ort des Dipols 
Eo 0-4 
cA geet alas 


Co=hea_ (1,7, k) = halb- oder ganzzahlig 


hervorrufen. Die Summation erstreckt sich nicht iiber den Term 
l= m= 0, falls 1 = 0. Sie kann nach dem Verfahren von Ewa tp (1921) in 
ausgezeichnet konvergenter Form durchgefiihrt werden. Die Resultate 
sind in Tabelle 1 zusammengestellt und zeigen, dass ein Dipol fast aus- 


C 


ie Y p(ia, j-a, ka) 


Fig. 3 
Feldstarke Fe am Ort des Dipols p(i-a, j-a, k= a), hervorgerufen durch 
die felderzeugende Netzebene der Dipole p(0, 1: a, m- a); (l,m) = ganzzahlig 
(i, j, k) = halb- oder ganzzahlig; a=Gitterkonstante. 
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schliesslich durch die Dipole der eigenen Netzebene und diejenigen der 
beiden nachsten Nachbarebenen orientiert wird. 


Tabelle 1 
Feldstarke Fy; (in Einheiten 47/3 -2p/a?) am Ort der Dipole in der Netzebene 
Fy = a 
| t |<-1 =i 055 0 +0;5 +1 Seaell 
a a | —=0;00' —0;02" +-0.25 +054 +0;25 =0,02 =0,00 


Tabelle 1 gestattet mit Verwendung von Gleichung (1.3) unmittelbar 
die Aufstellung des Gleichungssystems zur Beschreibung des Polarisa- 
tionsverlaufs in der Oberflache. Man findet 


(—0,02 P,_, + 0,25 P; 95+ 0,54 P, + 0,25 P,49,5— 0,02 Pi.) >= 
4 ge P eA) 
7 i 
ae el; | Oe 
t= positiv, halb- oder ganzzahlig, P_, = P45 =0, 


wenn mit G = L~' die inverse Funktion zur Langevinfunktion eingefiihrt 
wird, ferner mit P;=2,(T)/a* die Polarisation in der Netzebene 
&,=1:-a, mit P, = 2 f/a? die Sattigungspolarisation und mit 
2. a3 
T = PIG 5 ENT 


eS (2.3) 


die Curietemperatur der Langevintheorie. 

In geniigender Entfernung von der Kristalloberflache geht die Polari- 
sation in diejenige des ungestorten Domdneninnern P iiber. Es muss 
deshalb die Randbedingung 

ine, = 
erfiillt sein, wobei sich der Wert von P durch Elimination des inneren 
Feldes E von den Gleichungen (1.1) und (1.3) aus 


4a 4m. df foe 12? / 
E,+ = P="S P= G(s) (2.4) 


ergibt. 

Zur Aufldésung des Gleichungssystems (2.2) ist ein Iterationsverfahren 
zweckmassig. Zunachst wahlt man eine beliebige 0. Naherungslésung 
P, PO), PO..., setzt sie auf der linken Seite von (2.2) ein und berechnet 
aus den rechten Seiten die 1. Naherung P%, Po, Pt)... . Dann setzt 
man die 1. Naherung wieder links in (2.2) ein, berechnet aus den rechten 
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Seiten die 2. Naherung P®, PO), P®... und wiederholt das Verfahren 


so lange, bis sich aufeinanderfolgende Naherungen nicht mehr unter- 


scheiden. si 
Figur 4 zeigt die Resultate fiir den Fall der spontanen Polarisation 


(E, = 0). Sie bleiben unverandert, wenn der Lorenzfaktor 42/3 durch 
einen allgemeineren f ersetzt wird. 


NOOR wWH = O 


SOLE LESS lCCSo >| 
ess | 


o 
@ 


Fig. 4 
Spontane Polarisation P; in der Netzebene € =17-a unter der Oberflache bei 


i verschiedenen Temperaturen T. 
P, = Sattigungspolarisation, T,, = Curietemperatur, a = Gitterkonstante, 
1 = halb- oder ganzzahlig. 


Tabelle 2 
Dicke b der Oberflachenschicht und spontane Polarisation P des ungestérten 
DomAaneninnern in Abhangigkeit von der Temperatur 


Dl ie | bla | P 
0,95 0,8 0,30 
0,99 1,8 0,13 


0,999 5,6 0,04 | 


In unmittelbarer Nahe der Curietemperatur 7, lasst sich die Breite 
der Oberflachenschicht abschétzen, wenn das Gleichungssystem (2.2) 
durch die Differentialgleichung 


5: [e+ Pe]-Srete(s)-2, @5 


approximiert und die inverse Langevinfunktion G als Potenzreihe 


G (=) =3-5 4: 18(%) + 


entwickelt wird. 
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Man findet dann in geniigender Entfernung von der Oberflache fiir 
i = 0 


P(é) ee 
[1 - p | = 2-exp[-+8/20—T/7) |. (2.6) 

Wir definieren als Dicke der Oberflachenschicht 
b= a4 20—T/T) (2.7) 


und ersehen aus Tabelle 3, dass b erst in unmittelbarer Nahe der Curie- 
temperatur viele Gitterkonstanten erreicht. Die Oberflache ist bei allen 
Temperaturen ein Gebiet reduzierter Polarisation und kleinerer Koerzi- 
tivkraft. 

Der Polarisationsverlauf in der Oberflache des Ferroelektrikums zeigt 
qualitativ gleichen Verlauf wie die Magnetisierung in der Oberflache des 
Ferromagnetikums nach dem Modell von VALENTA (1957). 


3. Freie Enthalpie der Oberflache 


Wir wahlen die Temperatur T und die Polarisation P im ungestérten 
Domaneninnern als Variable. 

Die Gibbssche freie Energie pro cm? der Dipole, welche im ungestérten 
Doméaneninnern liegen, setzt sich ausser einem nur temperaturabhan- 
gigen Term, welcher der freien Energie des unpolarisierten Kristalls ent- 
spricht und hier vernachlassigt werden kann, additiv aus der Helm- 
holtzschen freien Energie H der freien Dipole im dusseren Feld E, 


Leennae ae Sin G(P/P,) 
H ers in G(PIP) ’ (321) 


der Wechselwirkungsenergie 
Pee PZ, (3.2) 


der Dipole mit dem von den Nachbarn erzeugten Feld F = 4x/3-P und 


dem Term 
E,:P (3.3) 


zusammen, der von der Legendreschen Transformation von der Helm- 
holtzschen zur Gibbsschen freien Energie herriihrt. 

Fiir Dipole, welche in der Oberflachenschicht liegen, kann in den 
Gleichungen (3.1) und (3.3) einfach P durch die Polarisation P; der be- 
treffenden Netzebene ersetzt werden. Dagegen muss in Gleichung (3.2) 
die Wechselwirkungsfeldstarke F; aus den Beitragen der Dipole, welche 
in benachbarten Netzebenen liegen, zusammengesetzt werden. Ihre 
Werte kénnen als die linken Seiten des Gleichungssystems (2.2) abgelesen 


werden. 
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Fiir den Unterschied der freien Energie im Ferroelektrikum mit und 
ohne Oberfliche (freie Oberflachenenergie A ) ergibt sich pro cm? Ober- 
flache der Ausdruck 


Ao= SH, we) 2 (EPs PE | 
je 0 eel 


Er ist in Figur 5 aufgezeichnet fiir verschiedene Werte von Aussenfeld E, 
und Temperatur 7. Die Potentialmulden entsprechen dem Fall der spon- 
tanen Polarisation. Die Kurven bleiben unverandert, wenn der Lorenz- 


(3.4) 


a? 
=A 
kTc ° 


04 


0, 


Fig. 5 
Freie Enthalpie A, pro cm? Oberflache in Funktion der 
Polarisation P des ungestérten Domaneninnern bei verschiedenen Temperaturen T. 
a = Gitterkonstante, k = Boltzmannsche Konstante, 
TI, = Curietemperatur, P, = Sattigungspolarisation. 


faktor / = 4/3 durch einen allgemeineren ersetzt wird. Die links der 
Potentialmulden aufsteigenden Aste der Kurven gehen ungefahr so weit, 
bis die Koerzitivkraft in der Oberflache erreicht ist. 


4. Polarisation und freie Enthalpie der 180°-Wand 


Die Berechnungen verlaufen analog zu denjenigen von Kapitel 3. Wir 
beschranken uns hier auf den Fall FE, = 0, wo die Ebene & = — a rae) 
Symmetrieebene ist. An Stelle des Gleichungssystems (2.2) gilt dann 
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4a 
: (0,29 Py + 0,27 Pos OO Zet,) 
ke 4x i 5 Ie 
x Pg. 6 (PB) 
4x = 
a (0,27 P, + 0,54 Pos + 0,25 P, — 0,02 P, 5) 
4.1) 
4% p Tg (Pas) f' 
= ane Es aie . (. P 
4a 
a (— 0,02 P;_, + 0,25 P;_o5 + 0,54 P; + 0,25 P4055 = O}02 2773) 


meig Boal) 


2 = halb- oder ganzzahlig undz > 1. 

Figur 6 zeigt den Verlauf der spontanen Polarisation bei verschiedenen 
Temperaturen und Tabelle 3 den Gleichung (3.4) entsprechenden Aus- 
druck A,, fiir die freie Wandenergie. 


Tabelle 3 
Freie Enthalpie pro cm? A,, der 180°-Wand in Abhangigkeit von der Temperatur 


5. Diskussion 


Die vorliegenden Berechnungen stellen eine Abschatzung der freien 
Wand- und Oberflachenenergie in Ferroelektrika dar, soweit sie auf elek- 
trostatische Wechselwirkung zwischen polarisierten Ionen zuriickzufih- 
ren ist. Es zeigt sich, dass die Breite von 180°-Wanden und Oberflachen 
bis in unmittelbare Nahe des Curiepunktes stets von der Gréssenordnung 
der Elementarzelle bleibt. 

Die Annahme feldunabhangiger Dipolmomente, die Voraussetzung 
einer atomar glatten Oberflache und die Vernachlassigung von Raum- 
ladungen, welche von Verunreinigungen in der Oberflache herrithren, 


40 HPA 33, 6/7 (1960) 


626 R. Sommerhalder 
Pi 10 aa eee ee L. 
‘ _Aa=S==———=—\va 
a r W. _— 3 
06} J Th = 
Wo 
a QS 
04 7 YS 96 
\ 98 
V7 1 i 09 
) 0,98 
Z a 
e 
0 1 2 3 4 5 4 
Fig. 6 
Spontane Polarisation P, in der Netzebene € = 7 - a der 180°-Wand bei verschie- 


denen Temperaturen T. 
P, = Sattigungspolarisation, a = Gitterkonstante, 7, = Curietemperatur, 
? = halb- oder ganzzahhg. 


schranken die Anwendung der Resultate auf das Verhalten wirklicher 
Ferroelektrika wohl stark ein. 

Wichtig ist ebenfalls die Vernachlassigung des piezoelektrischen Ef- 
fektes, der eine elastische Wand- resp. Oberflachenenergie bewirken kann, 
die von gleicher Gréssenordnung ist wie die elektrostatische. 

Den vorliegenden Berechnungen kommt die Theorie von Mirsur und 
Furvuicut (1952) wohl am nachsten. Sie kann jedoch ebenfalls nur als 
rohe Naherung gelten, weil die ferroelektrische Wand trotz der Breite von 
wenigen Gitterkonstanten mit einer Kontinuumstheorie behandelt wird. 
Mitsui und FurviIcui beriicksichtigen ausser der elektrostatischen Wech- 
selwirkung auch die elastischen Effekte. Hierzu sei jedoch auf die Dis- 
kussion der Arbeit in KANzIG (1957) hingewiesen. 

Ich danke Herrn Dr. W. KAwzic fiir die Anregung zu dieser Arbeit und 
fiir wertvolle Kritik. 
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Etude expérimentale du polaron 
(Mesure de la mobilité électronique dans AgCl et AgBr) 


par L. Chollet*) et J. Rossel 
Institut de Physique, Université de Neuchatel 


Summary. Electron mobility in the polar crystals AgCl and AgBr has been in- 
vestigated using a pulsed X rays technique in a range of temperatures where com- 
parison with existing polaron theories is possible. 

Special attention was given to the measurement of true microscopic mobility by 
selecting crystals where trapping and multiple trapping effects are negligeable. 

The main results can be summarized as follows: 

AgBr has better counting properties than AgCl but in both cases surface effects 
play an important role and too strong irradiation can stop the sensitivity. 

In no case could hole motion be observed. 

The caracteristic exponential law for u(T) given by optical mode scattering has 
been confirmed and the corresponding experimental Debye temperature is in good 
accord with the predicted value. 

The reduction of mobility observed below ~ 100°K can be accounted for by 
ionised impurity collisions but is not easily compatible with a law of the type 
ow TH3/2, 

Values for the polaron mass have been derived using both the Lee-Low-Pines 
and the Feynman-Schultz theories. 


I. Interaction électron-réseau polaire; polaron 


L’étude théorique de l’interaction d’un électron de conduction avec 
le réseau d’un cristal polaire a été développée par plusieurs auteurs. Nous 
citerons ici les articles de Artcock!) et de HAKEN?) qui constituent un 
excellent résumé et donnent une vue d’ensemble du probléme. 

Dans un cristal ionique, l’électron de conduction est soumis a diffé- 
rentes forces de nature électrostatique. Les plus importantes de celles-ci 
dérivent du potentiel périodique du cristal parfait considéré comme ri- 
gide, et sont prises en considération dans la théorie de la masse effective. 
Les autres forces sont dues aux vibrations du réseau, ces derniéres étant 
induites thermiquement ou directement par le champ coulombien de 
l’électron. Les vibrations du réseau ionique se divisent en deux branches 
dites optique et acoustique. La branche optique correspond aux vibra- 
tions qui déplacent les ions positifs et négatifs les uns par rapport aux 
autres. De telles vibrations engendrent des ondes de polarisation. La 
branche acoustique représente essentiellement les déplacements d’en- 


*) Maintenant au Laboratoire Suisse de recherches horlogéres, Neuchatel. 
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semble du cristal, de sorte que la polarisation qui lui est associée est trés 
faible. Celle-ci n’entrera que d’une fagon trés secondaire dans notre 
probléme. 

Le champ de polarisation associé aux vibrations optiques du réseau 
est caractérisé par une fréquence  satisfaisant a une relation de disper- 
sion w(k). En premiére approximation, on peut admettre pour la branche 
optique w(k) = constante, ot le nombre d’onde & est réduit a la premiére 
zone de Brillouin. Par son champ de Coulomb, 1’électron est couplé a la 
polarisation sur laquelle il réagit. L’électron se trouve donc soumis a un 
champ de polarisation quantifié dont l’énergie ne peut étre modifiée que 
par des multiples de fw correspondant a l’absorption ou a |’émission de 
phonons. On est conduit 4 se représenter le mouvement d’un électron 
dans un cristal polaire comme celui d’une charge entourée par un champ 
d’autopolarisation. Cet ensemble mobile électron-phonons de polarisa- 
tion est appelé polaron. Les propriétés du polaron (énergie propre, masse 
effective, mobilité) sont liées essentiellement a la grandeur de la fré- 
quence d’oscillation w. 

L’intensité du couplage électron-réseau est caractérisée par un para- 
métre sans dimension, «, jouant le rdle de constante de couplage. La 
valeur de « varie de deux 4 six pour les cristaux polaires typiques. I est 
évident qu’il s’agit d’une interaction forte comparée au couplage électron- 
photon caractérisé par la valeur 1/137. La constante de couplage « est 
inversement proportionnelle a la racine carrée de la fréquence optique de 
vibration w. Les travaux théoriques publiés se subdivisent en trois classes, 
suivant qu ils traitent lescas limites d’une fréquence haute, d’une fréquence 
basse, ou d’une fréquence intermédiaire. On peut remarquer d’emblée que, 
a étant généralement plus grand que 1, la méthode habituelle de calcul des 
perturbations est inadéquate. Nous analyserons sommairement les diffé- 
rentes méthodes proposées pour les trois classes indiquées ci-dessus. 


a) Limite des basses fréquences,; couplage fort 


Pour une fréquence caractéristique d’oscillation du réseau suffisamment 
faible, on peut admettre que l’électron suit adiabatiquement les varia- 
tions de la polarisation. Parmi les théories reposant essentiellement sur 
cette hypothese, citons l’approximation statique de LANDAU-PEKAR*) 
et l’'approximation adiabatique de PéKar. La premiére néglige totale- 
ment les propriétés dynamiques du réseau. La seconde par contre im- 
plique que l’énergie de vibration du réseau (c’est-a-dire sa fréquence) soit 
petite par rapport a l’énergie de l’électron. Or, dans le cas d’un électron 


) Les références bibliographiques qui ne sont pas données ici sont indiquées 
sous références}) et 2), 
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de conduction lent dans un cristal ionique, ces deux énergies sont du 
méme ordre de grandeur, de sorte que cette approximation perd sa validité 
pour le domaine expérimental que nous étudions. 


b) Limite des hautes fréquences; couplage faible 


LrE, Low et PineEs$) entre autres ont développé le calcul de J’inter- 
action électron-réseau pour des fréquences de vibration élevées (appelé 
fréquemment méthode du couplage intermédiaire). Le calcul de l’énergie 
propre du polaron est basé sur une technique des variations introduite 
antérieurement pour l’étude théorique de l’interaction mésonique. I] re- 
pose essentiellement sur les hypothéses suivantes: 

1. L’influence du réseau périodique est prise en considération par l’in- 
troduction d’une masse effective pour I’électron. 

2. Le diélectrique est traité comme un milieu continu. Cette approxima- 
tion est légitimée par le fait que les phonons interagissant avec l’électron 
ont une longueur d’onde plus grande que la constante du réseau. Elle im- 
plique d’autre part que le polaron ait une extension égale a plusieurs 
distances réticulaires. 

3. La branche optique est caractérisée par une fréquence unique w 
correspondant au mode longitudinal de vibration. 

4. La polarisation associée au mode acoustique est négligée. 

I] ressort des calculs de LEE, Low et PINEs que le polaron se comporte 
dans le cristal comme une particule libre dont la masse m* est donnée par 


m* = m (1 + «/6) 


ou m est la masse effective de l’électron dans le champ statique du réseau 
cristallin. 

Les résultats de LEE, Low et PINEs sont valables pour autant que 
3.0. 

Low et PINEs?) ont calculé la mobilité du polaron se mouvant dans 
un champ électrique faible, ce qui revient a calculer la probabilité de dif- 
fusion du polaron par les phonons thermiques. Ils utilisent les fonctions 
d’onde de LEE, Low et PINEs pour caractériser les états final et initial 
du polaron. Ceci implique que le domaine de validité de leurs calculs sera 
limité également 4 « < 6. D’autre part, les fonctions d’onde utilisées 
ne sont exactes que si la température T est petite par rapport a la tempé- 
rature de DEBYE correspondant au mode de vibration longitudinal de la 
branche optique. La mobilité du polaron est alors donnée par 

= He) = — = (S) 7-1) 


2ZxwW, m 


expression valable pour T < 6 et dans laquelle les symboles ont la signi- 
fication suivante: 
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«% = constante de couplage donnée par 


e2 / m, \1/2 e—n® (m\1/2 
tae) 
f(a) est une fonction qui varie lentement avec « et qui est voisine de 
i pour << 10 <0. cin 7) 
€ = constante diélectrique statique. 
n? = constante diélectrique a la limite des hautes fréquences. 
6 = hw,/k = température de DEBYE correspondant a la fréquence limite 
w, des vibrations longitudinales de la branche optique. 
«w, est en principe déterminé par la fréquence expérimentale w, des rayons 
restants: w, = (¢/n?)!/?-w,. 
m, = masse de l’électron libre. 
Les constantes de couplage pour la plupart des cristaux ioniques étant 
de l’ordre de 2 4 6, cette théorie fournit une base de discussion pour nos 
résultats expérimentaux. 


c) Domaine des fréquences intermédiaires 


Les deux cas limites ci-dessus encadrent un domaine de fréquences pour 
lequel ni l’une ni l’autre des méthodes de résolution n’est valable. FEYN- 
MAN®) a utilisé une formulation mathématique plus générale valable sur 
’ensemble des domaines. A la limite des hautes fréquences, (couplage 
faible) l’accord des résultats de FEYNMAN. avec ceux de LEE, Low et 
PinEs et de Low et PINEs est satisfaisant. En particulier, la masse in- 
diquée par FEYNMAN pour « < 6 est: 


m* — m (1+ «/6 + 0,025 a + ---) 


En fait, le calcul est basé sur une méthode variationnelle et m*/m s’ex- 
prime par une relation compliquée au moyen de deux paramétres ajus- 
tables v et w choisis pour minimiser l’énergie propre du polaron. A l’ap- 
proximation d’ordre zéro, on a simplement m*/m = (v/w)?. 

SCHULTZ®) a développé une théorie de la mobilité a partir de la mé- 
thode de FEYNMAN pour le calcul de la masse du polaron. II justifie ce 
choix en remarquant que les résultats obtenus par cette méthode sont 
les seuls qui coincident de facon raisonnable avec les cas limites des cou- 
plages fort et faible et qui permettent une interpolation acceptable. Cela 
constitue un fort argument en faveur d’une validité plus grande de cette 
méthode d’évaluation de la self-énergie et de la masse du polaron. 

Le choix d’un fondement solide est d’autant plus nécessaire que le cal- 
cul de la mobilité du polaron ne peut se faire qu’en introduisant des hypo- 
théses supplémentaires dont la validité n’est que difficilement assurée: 


dra) Utilisation du méme Hamiltonien que pour le probléme de 1’énergie 
opre et de la masse. 
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b) Utilisation d’une équation de BorTzMANN exigeant que hit < kT 
(t = intervalle entre collisions) pour que l’énergie du polaron soit bien 
définie entre deux collisions.* 

c) Limitation de fait, dans les calculs, aux processus A 1 phonon. 

SCHULTZ considére le probléme essentiellement comme un processus 
de diffusion de résonance d’un polaron de FEyNMAN. L’expression qu'il 
déduit pour la mobilité est la suivante: 


on e 1 m Ur 
Ie 2maaZr m* (2h w/m)'? 


(eo! — 1) 


A part le facteur m*/m qui en premiére approximation est égal a 
(v/w)?, cette expression contient deux facteurs critiques: la grandeur 
v, = h-dw/dP, représentant la vitesse du polaron lorsqu’il posséde I’éner- 
gie de résonance (P, est son impulsion a la résonance) et la grandeur 
Z, = facteur de couplage de renormalisation pour le phonon de résonance. 
Les valeurs de ces grandeurs en fonction du paramétre de couplage « ainsi 
que celles des deux paramétres v et w sont fourries par les courbes des 
figures la et b, construites a partir des données numériques de SCHULTZ. 


PC 
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12 
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fe) 2 4 6 8 10 « 
Fig. la 


Paramétres v et w calculés par ScHULTz et représentés en fonction de « 
B=vo; y = wlio 


Comme les valeurs de « caractéristiques de AgCl et AgBr sont voisines 
de 2, il apparait légitime de fonder notre discussion des résultats obtenus 
dans cette étude sur les deux théories qui sont actuellement disponibles 
dans ce domaine de valeurs du paramétre de couplage: celle de Low et 
PrnEs et celle de SCHULTZ. 

Etant donné le caractére encore flou de la théorie et les difficultés de 
l’expérimentation, notre discussion aura surtout la valeur d’une indi- 
cation générale sur la nature et les caractéristiques du polaron. 


*) Tl est possible que cette condition soit trop exclusive et doive se remplacer par 
la condition moins forte h/t < E, = énergie du niveau de Fermi (compté a partir 
de la limite de bande). 
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Q5 


Fig. lb 
Représentation de 6 = v,/(2 ha/m)'/? et de Z, en fonction de « 


HI. Interaction de l’électron avec les imperfections cristallines 
Outre l’interaction électron-réseau, c’est-a-dire ]’interaction de l’élec- 
tron avec le cristal parfait, il faudra tenir compte de la diffusion de l’élec- 
tron de conduction par les impuretés et imperfections cristallines dont les 
plus importantes semblent devoir étre, dans l’ordre, les impuretés ioni- 
sées, les impuretés neutres, et les dislocations. 


a) Impuretés tonisées 
La diffusion par les impuretés ionisées a été traitée par CONWELL et 
WEIsskoPF’). Leur calcul est essentiellement classique et repose sur les 
hypothéses suivantes: 


1. La densité des électrons de conduction est suffisamment faible pour 
quils obéissent a la distribution de MAXWELL-BOLTZMANN. 

2. Les électrons sont considérés comme libres et leur diffusion par les 
impuretés ionisées est donnée par la formule de RUTHERFORD. 

3. La diffusion de l’électron par un ion est indépendante des autres 
ions. 


L’expression de la mobilité résultant de ces calculs est la suivante: 
27% 2 (RT)3/2 3ekT \2 
pe TE DE ene. ge Soe [2 A ena | 
ou N;, est la densité des impuretés ionisées. 

Brooks®) et indépendamment HERRING ont amélioré ce résultat par 
un calcul quantique tenant compte de l’effet collectif des ions et de la 
variation de l’effet d’écran des électrons lorsque leur densité devient in- 
férieure a celle des impuretés ionisées. L’expression de HERRING indiquée 
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par DEBYE et CONWELL®) différe de la précédente en. ce sens que le terme 
In G y est remplacé par 


In (1 + 0) — d/(1 + 8) 
avec b = (6/2) - (e mk? T?/nh? e?) 
ou m est la densité des électrons de conduction. 
Bratt) a repris le calcul de la diffusion par les centres ionisés et 
montre que l’approximation de Born utilisée par les auteurs précédents 
dans le calcul de la section efficace n’est plus valable, en particulier pour 
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Fig. 2 
Reproduction d’une figure donnée par Bratt). La mobilité (échelle arbitraire) 
déterminée par la diffusion sur les impuretés est représentée en fonction de T. 
La courbe P est calculée par la méthode des ondes partielles (BLATT) et la courbe B 
a Vaide de l’approximation de Born (BRooKs-HERRING). 


les basses températures. I] propose l'utilisation de la méthode des ondes 
partielles. Dans son travail, BLATT introduit le méme potentiel avec écran 
que Brooks et HERRING. Les déphasages (phase shift) sont alors obtenus 
par le calcul numérique de certaines intégrales, qui n’a été fait que dans 
un cas particulier. Dans la figure 2, nous donnons a titre d’exemple les 
mobilités obtenues par BLATT, comparées a celles calculées par la formule 
de Brooxks-HERRING. 
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b) Impuretés neutres 


Ercinsoy!') a obtenu la mobilité électronique déterminée par la dif- 
fusion sur les impuretés neutres en modifiant de maniére adéquate les 
résultats de la diffusion de |’électron par l’atome d’hydrogéne. La mobi- 
lité est donnée par: 

1 m e% 
Py — 96 Ny ef® 


ou Nx est la densité des impuretés neutres. 


c) Dislocations 


ss 


Il n’existe pas a notre connaissance d’estimation théorique de l’effet 
des dislocations sur la mobilité électronique dans les cristaux polaires. 

Pour les cristaux de valence, BARDEEN et SHOCKLEY!”) ont proposé 
pour le potentiel de diffusion di’ aux dislocations l’expression V(r) = 
(E,/e)- A(r) ot A(r) est la dilatation mécanique (¢,, + €92 + 33) du ré- 
seau au point r produite par la dislocation et E, un paramétre de l’ordre 
de quelques eV dont la valeur exacte doit étre déterminée expérimen- 
talement. 

A partir de ce potentiel de déformation, DEXTER et SEITz18) ont cal- 
culé l’accroissement de résistivité di aux dislocations pour des électrons 
avec distribution de BOLTZMANN. On en tire pour la mobilité l’expression : 


32s RR eel ed 
Ma Sree AS (Geax Nm 
ou A= distance de glissement du plan cristallin 
vy = nombre de Poisson 
N = nombre de lignes de dislocations par unité de surface. 


Remarque 


Toutes les formules précédentes concernant les effets d’impuretés ont 
été établies pour les cristaux semi-conducteurs de valence tels que Ge et Si. 
La masse mreprésente donc la masse effective de ]’électron. Pour l'étude 
des cristaux ioniques et a défaut d’expressions spécialement adaptées 


a ce cas, il convient de remplacer la masse effective m par la masse du 
polaron m*. 


Importance relative des différents types de diffusion 


Nous calculons ci-dessous les mobilités résultant de chacun des types 
d’interaction pour bien préciser l’importance relative de ceux-ci, et sur- 
tout pour mettre en évidence les domaines de température pour lesquels 
lun ou l’autre des processus est prépondérant. Nous effectuerons ces 
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estimations pour un cristal de AgBr. Nous utiliserons la valeur m* = 
0,35 m, qui est la valeur obtenue dans une recherche préliminaire 14) pour 
la masse du polaron. 
1. Interaction électron-réseau 

En introduisant la valeur de «, la mobilité prend la forme (théorie de 
Low et Pines): 


wi i? en® m/l? 1 6/T 
H, = t(a) (2 20)1/2 e—n® m*3 e ( 


1) 


Les valeurs numériques des différents symboles sont, pour AgBr, les 
suivantes: 


m* =(),35 m, | ; P= A055° 102"" ergs. 
=, eas) C= 138 .10-*2 erg. <(0) 1 
Hoh 14 | = 4.80 - 10-40 ues. ces: 
Pumzaisel Ni DACNOR 28 

2 = 4.62 Oh S195" K 


Doin = ws, © 30+ e/* (cm? V-1 s-1) 

(en négligeant le 1 devant l’exponentielle). 
2. Diffusion par les impuretés onisées 

Nous utiliserons pour notre estimation la formule de BROOKS-HERRING 
ou le terme logarithmique varie peu avec T et peut étre pris pour une 
température moyenne de 100°K. Nous introduirons en outre pour la 
densité des électrons de conduction la valeur » = 2-10!% cm-? déja esti- 
mée par ALLEMAND et RossEL}*). Nous obtenons alors pour 0 la valeur 


Oe 2 108 


En admettant une densité N,; ~ 101? cm-? pour les impuretés ionisées)), 
la mobilité uw; prend la forme 
fy, ~ 0,8+ T32 (cm? V-1 5) 
3. Diffusion par les impuretés neutres 
I] est 4 remarquer que la diffusion par les impuretés neutres ne dépend 
pas de la température. En admettant1*) une densité Ny = 2,5 + 10%? cm~, 
on obtient: 
ee At Ah0? ema ahis=s) 
4. Effet des dislocations 
Lorsqu’on exprime la mobilité en unités pratiques cm? V~ s~, Vex- 
pression permettant d’estimer l’effet des dislocations prend la forme: 


Ly 2 1 Me 1 
1— 2y E22 m N 


Pa ese 07 | 


ou E, est en eV et Aen A. 
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Le coefficient de Poisson pour un cristal cubique v = ¢y9/(Cy, + C12) 
s’obtient en insérant les valeurs des modules d’élasticité cy, = 0,56 et 
Cy. = 0,33 pour AgBr, ce qui donne v ~ 0,37. 

Il est peu probable que N dépasse 10° cm-? pour les cristaux compteurs 
d’impulsions d’ionisation étudiés ici. Avec A ~ 5 A, de l’ordre de la maille 
cristalline et E, ~ 5 eV, et choisissant pour m/m, le rapport m*/m, = 
0,35, on obtient: 


[ged OE CY aio) 


Ces différentes mobilités, de méme que la mobilité résultante donnée 
par 


sont représentées en fonction de T sur la figure 3. 

On remarquera que l’interaction avec le réseau est prépondérante aux 
températures relativement élevées, alors que la mobilité semble étre con- 
ditionnée principalement par les impuretés ionisées aux basses tempéra- 


10/7 L 4 I ae 
fe) 50 100° EO) MR 
Fig. 3 
Variation en fonction de la température des inverses des mobilités dues respective- 
ment a l’effet: y = du réseau parfait; I = des impuretés ionisées; N — des im- 
puretésneutres ; d = des dislocations. R représente l’inverse de la mobilité résultante. 


Vol. 33, 1960 Etude expérimentale du polaron ; 637 


tures.*) Les impuretés neutres et les dislocations semblent devoir jouer un 
role secondaire au-dessus de 50°K et n’apporter qu’une faible correction 
plus ou moins négligeable suivant leur densité. 


III. Partie expérimentale 
1. Principe de la mesure 


Le cristal a étudier est placé dans le champ électrique produit par deux 
électrodes planes. L’une d’elle, percée en son centre de trous trés fins, 
laisse passer une impulsion de rayons X. Les charges libérées dans le cristal 
par Virradiation se déplacent sous l’effet du champ électrique et induisent 
sur l’électrode collectrice une impulsion de tension qui est amplifiée et 
observée sur l’écran d’un oscilloscope. Pour autant que l’impulsion ne soit 
pas déformée par le dispositif électronique, son temps de montée ¢* cor- 
respond au temps de déplacement des électrons. Connaissant le champ E 
appliqué au cristal et la distance d parcourue par les électrons, on obtient 
la mobilité par la relation u = d/t*E. 

Le schéma de principe du dispositif expérimental est donné par la 
figure 4. L’émission pulsée de rayons X est commandée par un générateur 


Tube a Porte : : 
Préampli 
rayons x cristal 


Générateur 
d‘impulsions 


eS) Oscillo 


Tektronix 541 


Fig. 4 
Schéma de principe du dispositif expérimental 


d’impulsions qui synchronise simultanément le balayage de l’oscilloscope 
du type Tektronix 541. Les appareils composant cet ensemble sont dé- 
crits plus loin. 

Nous nous sommes efforcés de réaliser les conditions suivantes: 


a) les charges libérées par l’impulsion de rayons X sont localisées a la 
surface du cristal. 

b) La durée de l’irradiation est suffisamment petite pour étre négligée 
devant le temps de transit. 


*) L’influence de la branche acoustique doit se manifester nettement aux trés 
basses températures, ot le nombre de phonons optiques excités tombe fortement. 
Cependant pour les cristaux utilisés ici, l’effet important des impuretés doit masquer 
complétement cette transition. 
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c) Tous les électrons libérés traversent la totalité du cristal et atteignent 
’électrode collectrice: ceci revient 4 admettre un «Schubweg» superieur 
a l’épaisseur du cristal. ’ 

Avec ces hypothéses, au temps ¢ = 0, une charge Ogest libérée en ¥= 0 
(fig. 5). Cette charge se déplace a la vitesse constante v et induit sur 
l’électrode collectrice la charge 


Q (t) = Qo: vt/d, t variant de 0ai* 


A Yentrée du préamplificateur, nous aurons une impulsion de tension 
z ceva 0 : x ee < *K. 
croissant linéairement en fonction du temps a conditions que RC > ¢*: 


oma ty Omeee E 
Vl Wea Goa ho Chgue (fig. 6) 


avec Cy = capacité du condensateur plan formé par les électrodes et C = 
capacité d’entrée du préamplificateur + capacité du fil de connexion. 


EB 
ee lv| 
—S— 
=a | | 
| 
R \ 
eases 
° el 2x } 
fe | 
al ail t=O ty t 
Fig. 5 Fig. 6 
Principe de la mesure Impulsion linéaire induite sur 


l’électrode collectrice 


La mobilité est alors calculée par la relation indiquée plus haut. 

En mettant au point une technique expérimentale permettant de satis- 
faire les hypothéses ci-dessus, nous éviterons des calculs de correction sou- 
vent délicats. L’utilisation des rayons X comme moyen d’excitation nous 
a paru particuliérement intéressante car elle permet de réaliser les deux 
premiéres conditions. I] est en effet possible de choisir l’énergie des 
rayons X de maniére a obtenir une pénétration déterminée. Dans notre 
cas, l’anticathode du tube a rayons X étant en cuivre, et la haute tension 
de 25 a 30 kV, |’émission sera constituée essentiellement par la raie K, 
du cuivre (1,5 A) dont l’énergie est de 8 kV. La pénétration de ce rayon- 
nement dans AgBr et AgCl est d’environ 10 microns; elle est trés faible 
par rapport a l’épaisseur des cristaux qui varie de 2 4 5 mm. Nous pou- 
vons donc admettre que les charges libérées sont localisées en surface. 
L’influence du spectre continu est d’autant plus négligeable que l’aréte K 
d’absorption de Ag en atténue la partie située au-dessous de 0,5 A. 
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L’excitation par particules x remplirait aussi la condition ci-dessus, la 
pénétration des « dans les halogénures d’argent étant d’une vingtaine 
de microns. Cependant, ALLEMAND et RossEL) ont montré que ces 
cristaux étaient en général insensibles 4 une irradiation «. L’excitation 
par rayonnement # et surtout celle par rayonnement y sont inadéquates 
étant donnée leur grande pénétration. 

D’autre part, les impulsions X obtenues sont périodiques et super- 
posables, ce qui est beaucoup plus favorable pour l’observation a 1’oscil- 
loscope. L’utilisation des rayons X donne de plus la liberté de travailler 
avec une intensité variable. I] est possible ainsi d’obtenir un signal d’am- 
plitude supérieure a ceux produits par les 6 ou les y individuels, ce qui 
est essentiel par suite des difficultés de l’amplification fidéle d’impul- 
sions si faibles et rapides. — 

Les signaux de déclenchement produits par le générateur ont une durée 
de 25 ou 50 mus. La durée des éclairs de rayons X est certainement in- 
férieure a ces valeurs. Les temps de transit des électrons variant de 0,5 
a 2 us, il est légitime de négliger la durée de |’excitation. 

Nous avons admis que tous les électrons atteignaient |’électrode collec- 
trice, ce qui est réalisé a condition que le trappage soit suffisamment 
faible. En admettant!>) une concentration de trappes de l’ordre de 
1015 cm-? et une section efficace de 3-10-4® cm?, on voit facilement que 
te «Schubweg» est de l’ordre de plusieurs centimétres. On doit donc s’at- 
tendre a observer des impulsions linéaires. Si tous les électrons étaient 
capturés par des trappes dont la densité est uniforme dans le cristal, ]’im- 
pulsion aurait une allure du type 1 — exp(— ?/T). 


2. Cristaux 

Les cristaux utilisés proviennent de différentes sources. Le cristal AgBr 
N° 1a été obtenu en refroidissant lentement la substance fondue (10° par 
heure). Les autres cristaux de AgBr ont été aimablement mis a notre dis- 
position par la maison Eastman Kodak Company *). Les cristaux de AgCl 
ont été achetés auprés de maisons spécialisées dans leur production 
industrielle. 

Tous les cristaux de AgBr testés ont donné un signal mesurable. Par 
contre, seuls 2 cristaux de AgCl ont pu étre utilisés pour des mesures. 
Une vingtaine d’autres ont été examinés. Quelques-uns donnaient un 
signal trop faible pour permettre une précision suffisante, tandis que la 
plupart ne donnaient aucun signal. Certains cristaux fournissent une im- 
pulsion appréciable lorsqu’ils sont irradiés par les y mais sont peu ou pas 
du tout sensibles aux rayons X. 


*) Nous tenons a4 exprimer nos vifs remerciements au Dr F. URBacH pour son 


amabilité. 
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La pénétration trés faible des rayons X exige des surfaces aussi par- 
faites que possible du point de vue cristallographique. Les cristaux sont 
fréquemment polis sur du velours de soie imbibé d’une solution de cya- 
nure de potassium. La plupart ont été soigneusement recuits de la ma- 
niére suivante: la température est maintenue pendant 20 a 50 heures a 
environ 20 degrés au-dessous du point de fusion. Elle est ensuite abaissée 
4 raison de 10 degrés par heure. Cependant, contrairement a ce que men- 
tionnent certains auteurs, nous n’avons pas observé d’effet sensible et 
systématique sur le rendement. 

Nous avons étudié la structure de quelques cristaux par rayons X, par 
la méthode du «back-scattering». Il est apparu que la surface, méme 
apres un polissage effectué en prenant de grandes précautions, n’est pas 
monocristalline. Cependant, une nouvelle analyse, aprés attaque du 
cristal par un solvant sans polissage mécanique, révéle une structure 
monocristalline. La structure mosaique est cependant assez prononcée. 

Plusieurs cristaux ont été analysés spectrographiquement. La concen- 
tration des impuretés est dans tous les cas a la limite de sensibilité spec- 
troscopique (~ 10-*) sauf pour des impuretés de bore qui apparaissent 
dans 3 cristaux (< 10-*) dont 2 ne sont pas compteurs. 


3. Porte cristal 


A la température ordinaire, les cristaux polaires sont caractérisés par 
une importante conduction ionique qui masque totalement la conduction 
électronique. Par conséquent, les mesures de mobilité par la méthode 
utilisée ici ne sont réalisables qu’a basse température. La limite supérieure 
se situe a environ 180°K. La limite inférieure accessible est déterminée 
par la température de l’azote liquide. Le domaine de température exploré 
s’étend donc sur une centaine de degrés. 

Le porte cristal utilisé est représenté dans la figure 7. L’inertie ther- 
migue est telle que, une fois ]’air liquide éliminé, la vitesse de réchauffe- 
ment est d’environ 20°C par heure ce qui permet une série de mesures a 
des températures intermédiaires suffisamment constantes. 

La partie anodique A du tube a rayons X pénétre dans la chambre 
a vide et l’anticathode se trouve en face du cristal C. 


La pression maintenue dans l’enceinte est généralement comprise entre 
10 ec 10 mimetic: 


4. Tube a rayons X 


L’émission pulsée de rayons X s’obtient en appliquant a la grille de com- 
mande G (fig. 8) des impulsions de 25 ou 50 mus de durée et de 100 V 
d’amplitude, suffisante pour débloquer la grille polarisée 4 — 60 V. Leur 
fréquence de répétition est comprise entre 60 et 1000 s-!. Une feuille de 
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Pr 


Fig. 7 
Porte cristal 
E = électrodes d’argent; C = cristal; R = réservoir 4 air liquide; M = tube de 
maillechort; B = colonne isolante en plexiglas; Ad = anticathode du tube a rayons 
X, L; TH = thermocouple; Py = connexion au préamplificateur; P = vers les 
pompes. 


Fig. 8 
Tube a rayons X 
A =anticathode; G = grille de commande polarisée par une batterie de 60 V; 
C = cathode; G—J = sortie du générateur d’impulsions. 


Cu de 17 microns d’épaisseur sert d’anticathode et laisse passer environ 
le 50% des rayons X pour l’irradiation du cristal. 

L’intensité des rayons X a été contrdlée en comparant la luminescence 
quils produisent dans un cristal d’anthracéne a celle produite par les y 
du Co®. A émission maximum du tube, on obtient un rapport d’environ 
50 entre l’amplitude des impulsions X et celle des impulsions y. Par la 
mesure du «rise-time» des scintillations, nous avons pu vérifier que la 
durée des éclairs de rayons X est inférieure a celle des impulsions de com- 
mande du générateur. 


41 HPA 33, 6/7(1960) 
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5. Préamplificateur 

L’électrode collectrice du porte cristal est reliée a la grille de commande 
du tube d’entrée du préamplificateur par une connexion coaxiale. L’am- 
plitude de l’impulsion de tension est inversement proportionnelle a la 
capacité d’entrée; il est donc nécessaire de rendre cette derniére aussi 
petite que possible. Le préamplificateur est fixé directement sur le porte 
cristal pour diminuer la longueur du fil de connexion. 

Les charges libérées étant de l’ordre de 10-1 C, les impulsions de ten- 
sion a amplifier ont des amplitudes voisines du mV. II est de premiere 
importance que le préamplificateur soit 4 bruit minimum. 

D’autre part, le temps de transit des électrons correspond au temps de 
montée de l’impulsion. Cette derniére doit étre amplifi¢e sans déforma- 
tions. Les temps de montée mesurés s’échelonnent de 0,3 a 1 us. Le rise- 
time du systéme amplificateur doit donc étre suffisamment inférieur a 
ces valeurs. Le préamplificateur utilisé contient un premier étage monté 
en cascode et une boucle de contre-réaction. Ses caractéristiques sont les 
suivantes: amplification = 20 fois; bruit ramené a l’entrée = 100 uwV; 
rise-time = 0,03 ws. Le préamplificateur attaque directement l’entrée 
d’un oscilloscope Tektronix type 541. Le rise-time de l’unité d’amplifica- 
tion (type 53/54 L) est de 0,014 ws. Nous sommes ainsi assurés que les 
temps mesurés sur l’écran de l’oscilloscope correspondent bien aux temps 
de montée des impulsions a l’entrée. 


IV. Observations et résultats 


Avant d’étre introduits dans le porte cristal, les cristaux sont soigneuse- 
ment lavés a l’eau distillée, de maniére a éviter toute décharge en surface. 
Ils recoivent ensuite une électrode sur la face non irradiée, sous forme 
d’une couche mince de peinture a base d’argent utilisée dans la prépara- 
tion des circuits imprimés. Cette électrode, adhérant parfaitement au 
cristal, assure le contact avec I’électrode collectrice, et d’autre part garan- 
tit ’homogénéité du champ électrique. Nous avons renoncé a une telle 
électrode sur la face irradiée, pour limiter au maximum I’absorption des 
rayons X, aprés nous étre assurés que son absence n’avait pas d’influence 
sur les mesures. 

Le refroidissement des cristaux est effectué généralement en trois a 
quatre heures et d’une maniére continue, ceci pour éviter des tensions 
dues a de brusques variations de température. Le cristal est ensuite main- 
tenu pendant une a deux heures a la température de l’air liquide. Les 
mesures sont effectuées lors du réchauffement ; la durée de chaque mesure 
est d’environ 10 s. 

Le champ appliqué au cristal varie de 2500 4 6500 Vcm- suivant les 
cas. Nous avons contrélé que dans ce domaine, la proportionnalité entre 
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linverse 1/¢* du temps de montée de limpulsion et le champ EF était véri- 
fiée. Le nombre de séries de mesures pour chaque cristal est de 3 a 8. 
Entre les séries de mesures, les cristaux ont été polis ou méme quelques- 
fois recuits. On verra plus loin que ces traitements n’altérent pas la cohé- 
rence des résultats entre les différentes séries. 

La figure 9 a et b montre deux impulsions caractéristiques. La varia- 
tion du temps de montée avec la température est bien mise en évidence. 


Fig. 9 
Impulsions de conduction (temps de balayage: 0,5 us cm™). ; 
a = AgBr N°1, T = 112°K; b = AgBr N°1, T = 172°K; c = impulsion non 
linéaire caractéristique d’un fort trappage. 
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On remarquera également la linéarité des impulsions qui confirme un 
trappage peu important des électrons. Les coudes parfaitement marqués 
aux extrémités des impulsions indiquent également que la quasi-totalité 
des charges libérées atteignent l’électrode collectrice. La figure 9¢ repro- 
duit une impulsion non linéaire, caractéristique d’un cristal avec fort 


trappage. 
Effet de polarisation 


Nos mesures ont mis en évidence le phénoméne suivant: si l’intensité 
des rayons X est augmentée, l’amplitude de l’impulsion de conduction 
croit jusqu’A une certaine limite, puis elle décroit rapidement et 
disparait totalement. Dans certains cas, l’impulsion réapparait 
une ou deux heures aprés l’arrét de l’irradiation mais, généralement, il 
est nécessaire de ramener le cristal 4 la température ordinaire pour res- 
taurer l’état initial. Cette intensité critique des rayons X peut varier sui- 
vant le cristal d’un facteur 5 a 10. Ce phénoméne est trés probablement 
da a un effet de polarisation. 

NEwTON?*) a étudié les effets de charge d’espace dans le diamant. Ce- 
pendant, il considére un cristal homogéne avec une densité de trappes 
constante. Dans ces conditions, la recombinaison électrons-trous et le 
trappage d’électrons sont négligeables dans la région superficielle irradiée. 
Nous pensons que dans notre cas, la recombinaison et le trappage sont 
au contraire beaucoup plus importants dans une zone superficielle forte- 
ment perturbée que dans le volume du cristal. Nous en donnons pour 
preuve le fait que la sensibilité du cristal aux y n’est pas altérée malgré 
la disparition de l’impulsion due aux rayons X. ALLEMAND et RossEL”) 
ont déja mis en évidence un phénoméne semblable. 

On peut estimer la grandeur de l’effet de la facon suivante: on admet 
l’existence, 4 une profondeur a, d’une barriére de trappes a électrons 
portant une densité de surface o de charge capturée. Un simple calcul 
d’électrostatique montre que dans l’épaisseur a du cristal, le champ prend 
la valeur: 


E, = V,|d —- (4m ofe) - (1 — afd). 


Puisque seule une zone superficieile peut étre fortement polarisée, on aura 
a/d < 1. Usuffit dés lors d’une densité d’environ 2: 101° électrons par cm? 
pour produire un champ de 3: :® V cm-}, annuiant le champ E, extérieur. 
Ceci suffit 4 expliquey la disparition de l'impulsion pour les intensités 
dirradiation utilisées 

I] nest donc pas possible d’améliorer le rapport signal sur bruit de nos 
impulsions par augmentation de l’intensité d’irradiation au-dela d’une 
certaine limite. Lors de nos mesures, nous avons toujours maintenu I|’in- 
tensité du rayonn-ment nettement en dessous de la valeur critique, en 
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nous assurant que la forme de l’impulsion (amplitude et temps de montée) 
n’était pas affectée par une irradiation méme prolongée. 

Nous donnons sur la figure 10 les résultats de 6 différentes séries de 
mesures se rapportant au cristal AgBr N° 1. Nous avons porté la mobilité 
en fonction de la température pour mettre en évidence d’une part l’allure 


200 
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Fig. 10 
Mobilité dans AgBr N° 1 


de la courbe, et d’autre part la reproductibilité des points correspondant 
aux différentes séries. Les erreurs affectant les points de mesure ne sont 
pas reproduites pour ne pas charger le dessin. Elles sont de 1 a 2° sur la 
température et de 5 4 10% sur la mobilité. On remarquera que vers les 
basses températures (ot les erreurs affectant la mobilité sont plus grandes 
et atteignent 20%) la courbe ne suit plus la forme exponentielle. L’in- 
fluence des impuretés ionisées semble devenir importante, sans toutefois 
stre prédominante. 

Cette influence est par contre trés nette et beaucoup plus importante 
Jans le cas du cristal AgCl N° 1 (fig. 11) ot on observe un maximum de 
a mobilité vers 110°K. 

Sur les figures 12, 13, 14, 15 et 16, nous avons porté le logarithme de la 
nobilité en fonction de l’invers de la température. Les figures se rappor- 
ent respectivement aux cristaux AgCl N° 1 et AgBr N° 1 a 4. 


646 L. Chollet et J. Rossel H.P.A. 


80 100 120 140 160 TK 


Fig. 11 
Mobilité dans AgCl N° 1 


200 


100 


Se) 


4 6 8 10 12 THOS eI 


Fig. 12 
Mobilité dans AgCl N° 1 
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Fig. 13 
Mobilité dans AgBr N° 1 
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Fig. 14 
Mobilité dans AgBr N° 2 


V. Discussion des résultats et comparaison avec les théories 
du polaron 


1. Validité du u mesuré 
Nous estimons que, dans le cas de AgBr tout au moins, la mobilité 
mesurée est bien la mobilité microscopique et qu’il n’y a pas lieu de tenir 
compte d’un effet de «multiple trapping» comme ]'indiquent KoBayAsHI 
et Brown?’). Les constatations suivantes appuient notre point de vue: 
a) Les valeurs de la mobilité obtenues pour différents cristaux sont 
cohérentes. Les cristaux étant de provenances trés différentes, il est pro- 
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Fig. 15 
Mobilité dans AgBr N° 3 
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Fig. 16 
Mobilité dans AgBr N° 4 


bable que la concentration des trappes varierait fortement de l’un a 
l’autre, ce qui se manifesterait par une dispersion plus grande pour la 
mobilité. 

b) Les impulsions observées sont linéaires. Un trappage prononcé se 
manifesterait par une courbure du front d’impulsion (fig. 9c). Ceci exclut 
la présence de trappes profondes. 

c) Un «multiple trapping» par trappes peu profondes aurait pour effet 
d’étaler le groupe de charges en mouvement. Le décrochement trés net 
par lequel se terminent nos impulsions est incompatible avec une telle 
dispersion des électrons dans leur mouvement. 
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2. Domaine expérimental de température et validité des hypotheses théoriques 

Les expressions théoriques de la mobilité sont valables 4 condition que 
h/t < kT ott représente l’intervalle de temps entre deux collisions. t est 
hé a la mobilité par la relation uw = (e/m*) rt. Pour une masse du polaron 
égale a 0,3 m, et une mobilité de 100 cm? V—1s-! correspondant A une 
température T = 150°K, h/t ~ 5-10- erg devient du méme ordre de 
grandeur que k7*). La mobilité croissant exponentiellement lorsque la 
température diminue, la condition sera parfaitement satisfaite aux trés 
basses températures. I] n’est pourtant pas possible d’effectuer les mesures 
au-dessous d’une certaine limite, car la mobilité est alors déterminée par 
la diffusion de I’électron sur les impuretés; la température critique au- 
dessous de laquelle l’influence des impuretés est prédominante se situe, 
suivant les cristaux, entre 70 et 100° K. Nos mesures sont donc effectuées 
dans un domaine de température situé a l’intérieur des limites de validité 
des expressions théoriques. 

D’autre part, l’expression de la mobilité est surtout valable pour 
IT < 0, ce qui permettrait de négliger le terme — 1 dans le facteur 
(e"/ — 1) caractérisant la statistique des phonons. La valeur prévue de 
§ étant voisine de 200 pour AgBr, le fait de négliger — 1 par rapport a 
l’exponentielle entraine dans notre domaine de mesure des erreurs variant 
de 10'a"25°%,- 

La théorie du polaron conduit a une loi exponentielle pour la mobilité. 
Un des points essentiels de cette théorie est le fait de considérer l’inter- 
action de |’électron avec la branche optique des vibrations du réseau 
comme prédominante. L’interaction de |’électron avec la branche acous- 
tique conduit pour la mobilité a une loi en 7—3/? ce qui est le cas pour les 
cristaux de valence a l’approximation d’une surface d’énergie sphérique. 
Comme nous le verrons ci-dessous, nos résultats expérimentaux donnent 
une probabilité nettement plus grande pour une courbe exponentielle 
que pour une courbe du type 7~-3/?. 

Il faut remarquer que la grandeur @ qui intervient dans le facteur ex- 
ponentiel a un caractére purement statistique, et qu’elle pourrait ne pas 
coincider avec hw,/k, w, étant une grandeur dynamique caractéristique 
du cristal. Rigoureusement ce 6 statistique n’a pas nécessairement une 
valeur fixe; il est susceptible de varier suivant l’intervalle de tempéra- 
ture envisagé. Les valeurs de 9 déduites de nos résultats expérimentaux 
sont en bon accord avec la valeur fiw,/k déduite des propriétés optiques. 
Il n’y aura donc pas lieu dans notre travail de faire une distinction entre 
les valeurs statistique et dynamique de 6. Ceci signifie qu’on peut, en 
bonne approximation, faire intervenir dans la statistique des phonons 


la seule fréquence w(k = 0). 


*) Comparer note en page 631. 
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Les deux points ci-dessus constituent des arguments en faveur des 
hypotheses sur lesquelles se fonde le modéle du polaron et nous autorisent 
a analyser nos résultats sur la base des théories construites sur ce modele. 


3. Comparaison des résultats avec la théorve 


A. Théorie de Low et PINES 

Nous avons fait une premiére analyse des résultats en admettant une 
exponentielle du type w = Ae”?. Bien que les valeurs que nous dédui- 
rons ne soient qu’indicatives, par le fait que nous négligeons — 1 devant 
l’exponentielle, nous avons jugé cette analyse utile. I] est en effet pos- 
sible de déterminer les coefficients de l’exponentielle par un calcul de 
moindres carrés qui tient compte de la dispersion des points de mesure et 
donne les erreurs affectant les coefficients. 

Le facteur A dépend de m, m*, « et 0. « et m* sont eux-mémes fonctions 
de m. I] est ainsi possible d’exprimer A en fonction de m et 9. Nous pou- 
vons dés lors représenter In uw en fonction de 1/7. Les figures 12, 13, 14, 
15 et 16 montrent que, dans cette représentation, les points de mesure 
correspondant aux températures les plus élevées s’alignent autour d’une 
droite. La pente de cette droite, calculée par les moindres carrés, donne 
la valeur de §. Celle-ci étant connue, nous pouvons calculer la valeur de 
la masse effective m de l’électron a partir de l’ordonnée a l’origine et 
ensuite les valeurs de « et m*. 

Les propriétés diélectriques et optiques caractéristiques des cristaux 
AgCl et AgBr sont reproduites dans le tableau I. 


Tableau I 


| € | n* o,(s~) | @,(s) L(G) ae 
AgCl Wars 4,01 2,00 + 102% 3,50) = 104% 267 
AgBr Sei 4,62 iL ZL OLS, Des yay NOME 195 

gy ren teaiee eee 


Les mobilités peuvent alors étre mises sous une forme dépendant essen- 
tiellement des deux seuls paramétres 9 et B = m/m,: 


Cl: 102 1 
OG iit 


eT (cm? V-1 5-1) 


[piel 3 
pore (1+11,2 a 


1,20 + 102 1 


AgBr: uw, = f(a) Guz 


pare (1 +.9,30 a) 


Vol. 33, 1960 Etude expérimentale du polaron 651 


Nous n'indiquerons que les valeurs de 9 obtenues pour les différents 
cristaux par le procédé de calcul indiqué plus haut (tableau I). 


Tableau IT 
OaeKs 
AgCl N° 346 + 14 
(AgCl N° 2 247 + 29) 
AgBr N° 1 201 + 6 
AgBr N°2 183 + 12 
NeBrN= 3) 182-5 
AgBr N° 4 188 + 14 


Le résultat se rapportant au cristal AgCl N° 2 doit étre considéré comme 
une indication seulement. Le signal observé était faible et l’impulsion 
n’était pas linéaire, de sorte que son temps de montée est mal défini. 

Pour plusieurs de nos cristaux, nous avons adapté une courbe en 7-3/2 
aux points expérimentaux. Les coefficients de cette courbe, calculés par 
les moindres carrés, sont affectés d’une erreur deux fois plus grande que 
celle obtenue pour les coefficients de l’exponentielle. La probabilité d’une 
loi exponentielle pour la mobilité apparait donc nettement plus grande 
gue-celle: d’uneloien. 7-2/2; 

L’analyse des résultats expérimentaux sur la base d’une loi du type 
uu = A (eT — 1) ne peut pas se faire d’une maniére simple par la mé- 
thode des moindres carrés. Nous avons alors porté graphiquement 
In (u/A,) en fonction de In(6,/7) ot. Ay et 6) sont des constantes voisines 
des valeurs attendues pour A et 0 (fies 17). Nous avons calculé la courbe 
y = e* — 1 et construit la représentation de In y en fonction de In x. Les 
points expérimentaux doivent pouvoir étre ajustés sur la courbe calculée. 
Le déplacement vertical des coordonnées donne In (A/A,4) et le déplace- 
ment horizontal In (6/6,). 

Dans une premiére approximation, 9 est déterminé en ne considérant 
que les points correspondant aux températures les plus élevées. Nous 
admettons ensuite que seules les impuretés ionisées interviennent dans 
un terme correctif du type B- T?/? et nous calculons ce terme correctif 
sur la base des points précédant immédiatement le maximum. La courbe 
expérimentale est alors corrigée et A et 9 sont déterminés dans une se- 
conde approximation. Nous avons constaté qu'il était possible de varier 
l’exposant de T dans le terme correctif entre 1,2 et 1,7 sans aie les résul- 
tats soient modifiés de plus de 1 a 2%. 

A et § étant connus, nous pouvons déterminer successivement m, % et 
m*, Les valeurs obtenues sont données dans le tableau III. Les erreurs 
affectant ces valeurs ne pouvant pas se calculer, nous admettrons qu’elles 
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O/T 
Fig. 17 
Cristal AgBr N° 1 
La mobilité est portée en fonction de l’inverse de la température. 
x Points expérimentaux. 
— — — Courbe expérimentale; o = Points corrigés. 
——— Courbe théorique. (Seuls les points expérimentaux ayant une précision suffi- 
sante sont pris en considération.) 


x 


sont identiques a celles obtenues par le calcul des moindres carrés qui 
tenait compte de la dispersion des points expérimentaux. La derniére 
colonne indique le rapport m*/m, mesuré par BRown et Dart}8) et 
KOBAYASHI et BRown?’). 


Tableau IIT 


AgCl N°1 |350+4 15 
(AgCl N° 2 | 250 + 30 
AgBr N°1 {210+ 6 
AgBr N° 2 /191 + 12 
AgBr N°3 | 200 + 15 
AgBr N° 4 |167 + 14 


On constate en comparant avec le tableau II que les valeurs obtenues 
pour 6 ne sont pas modifiées de fagon significative. 

Dans le cas de AgCl, les résultats ne sont pas trés cohérents. Pour le 
cristal N° 1, l’écart entre notre valeur de @ et la valeur semi-théorique est 
de 30%. Cependant, les valeurs obtenues pour le cristal N° 2, bien que 
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nayant que le caractére d’une estimation, laissent supposer qu’on doit 
s'attendre 4 obtenir en moyenne des valeurs plus correctes. 

Dans le cas de AgBr par contre, les valeurs obtenues pour 0 sont en bon 
accord avec la valeur semi-théorique. Ce fait confirme une interaction de 
l’électron avec la branche optique et fournit une justification du modéle 
du polaron. 

Dans le cas du cristal AgCl N° 1, nous avons essayé d’adapter une 
courbe en 7%/? 4 la partie basse température de nos résultats. I] n’est pas 
possible d’obtenir un accord satisfaisant entre les courbes théorique et 
expérimentale. L’exposant devrait étre nettement plus grand que 3/2. 
Cependant, l’imprécision des mesures dans ce domaine ne permet pas de 
faire une analyse quantitative des résultats. Nous pouvons néanmoins 
supposer que, d’une part, les impuretés neutres et les dislocations n’ont 
pas une influence négligeable dans ce domaine de température. D’autre 
part, on pourrait mieux rendre compte de l’allure de la courbe expéri- 
mentale aux trés basses températures (fig. 11 et 12) par la théorie de 
Briatt?°) pour la diffusion par les impuretés ionisées. 


B. Théorie de FEYNMAN-SCHULTZ 
La comparaison des résultats expérimentaux avec la théorie de FEYN- 
MAN-SCHULTZ se fait le plus aisément en exprimant la mobilité sous la 
forme: 
25 1 d\n le - 
OS ie m 1 F(a) (1) 
n e] m* @ a2 
v,|(2 he/m)+/? 


se ze) es a Z 


Dans le domaine des valeurs de « caractéristiques des cristaux étudiés, 
soit 1,5 < « < 5, la fonction F(«), obtenue par interpolation des valeurs 
numériques de SCHULTZ, est représentée avec une erreur ne dépassant pas 
1% par l’expression: 


(1 + 0,525 «)/(« — 0,0532 «2 — 0,0116 a3) 


On constate en particulier qu’elle reste comprise entre 1,17 et 1,24 pour 
1,5 <a <4. Elle peut donc étre considérée, 4 une approximation suf- 
fisante, comme constante et égale a 1,20. 

D’autre part, m*/m est donné a mieux de 2% pour le domaine 1,5 < 
a < 4 par le polynéme 


m*/m = 1+ a/6 + 0,025 a? + 0,004 a? 


qui est l’expression indiquée par FEYNMAN avec l’adjonction d’un terme 
en a pour l’adapter aux résultats de ScHuLtz obtenus par calcu latrice 


électronique. 
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Ainsi, , s’exprimera au moyen des deux seuls parameétres 0 et « par 
l’expression numérique suivante: 


(e!? — 1) (crn? V1 5) 


il 1 10208 
1,07 - 105 e init m i (a) 


e} m*'@2 


c’est-a-dire 
m 1\ 10! , 6 
u, = 3,37» 103 (7. = @ (27 — 1) pour AgCl 
f tae LO= 1 
Uy 23 AOS (ie =) aa (e? — 1) pour AgBr | 


On obtient dans ces conditions les résultats indiqués dans le tableau IV 
ci-dessous. (Les valeurs de 9 sont naturellement les mémes que celles du 
tableau IIT.) 

Tableau IV 


a m|m, m*|m, m* lm 
AgCl N° 1 3,43 0,85 1,58 1,96 
(AgCl N°Z 2A 0,26 0,39 1,50) 
AgBr N° 1 ale) 0,51 0,85 1,67 
AgBr N° 2 Popes: 0,40 0,64 1,61 
AgBr N° 3 Pethil 0,49 0,83 1,69 
AgBr N° 4 ZROW 0,38 0,63 1,65 


Il n’existe pas d’estimation théorique précise de la masse effective 
dans un réseau polaire. T1pBs}!%) dans son étude du centre F dans NaCl 
estime que m/m, est voisin de 1. 

Les travaux de PEKAR (voir réf. 2) (approximation quasi adiabatique) 
sur l’énergie de dissociation thermique des centres F dans les halogénures 
d’alcalins lui permettent de tirer m/m, de la comparaison avec les valeurs 
expérimentales de cette énergie. Ses résultats sont compris entre 1,70 et 
3,25 mais ne semblent pas pouvoir étre retenus étant donnée la valeur 
relativement faible du coefficient de couplage «. 

Les résultats que nous avons obtenus sur la base des deux théories 
utilisées indiquent que m/m, ne dépasse pas 0,5. Par contre les deux 
théories fournissent des valeurs nettement différentes pour la masse du 


polaron; d’une part de l’ordre de 0,20 m, d’autre part voisine de 0,75 m, 
soit une différence d’un facteur 4. 


VI. Conclusions 
1. Nos expériences n'ont pas mis en évidence une conduction par trous 
positifs. Ces derniers ont vraisemblablement une masse effective trés 


élevée. Il est en effet peu probable que la densité des trappes soit beau- 
coup plus grande pour les trous positifs que pour les électrons. 
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2. Pour tous les cristaux, il existe une zone superficielle fortement per- 
turbée dans laquelle la densité des trappes est plus élevée que dans le 
volume du cristal. Ceci impose une limitation de l’intensité @’irradiation 
pour éviter la formation d’une charge d’espace importante, susceptible 
d’empécher toute conduction. 

3. Les cristaux de bromure d’argent semblent avoir une sensibilité pour 
la détection des radiations ionisantes nettement supérieure a celle des 
cristaux de chlorure. 

4. L’influence de la diffusion de l’électron par des impuretés ionisées 
apparait nettement et suffit a expliquer la décroissance de la mobilité 
aux basses températures (<< 100°K); une loi en 73 parait toutefois 
douteuse. 

L'intervention d’un effet de «multiple trapping» nous semble exclue 
étant donnée la forme des impulsions observées. 

5. Le modéle du polaron faisant intervenir une interaction de l’électron 
avec la seule branche optique des vibrations du réseau est confirmé. 

6. Le domaine de température exploré n’est pas suffisamment étendu 
pour permettre l’étude d’une variation éventuelle du 6 statistique avec 
Ja température. Sur l'ensemble du domaine, ce 6 est en bon accord avec 
le 9 dynamique correspondant a la seule fréquence w(k = 0). 

7. Les valeurs obtenues pour la masse du polaron paraissent raison- 
nables. Cependant, l’écart entre les valeurs déduites sur la base des ex- 
pressions de Low et Pines d’une part et de ScHuLtz d’autre part est 
considérable. 

Dans le cas de AgCl, expression de Low et Pines donne une masse m* 
nettement inférieure a la masse m,, tandis que celle de ScHuLTz donne 
une valeur de m* supérieure a m,. 

Dans le cas de AgBr, les deux masses du polaron sont inférieures a la 
masse de ]’électron libre bien que différentes d’un facteur 4 environ. 

8. Notre étude expérimentale ne fournit pas de donnée susceptible 
d’appuyer l’une des théories en faveur de ]’autre. Seule une détermination 
directe de la masse du polaron, par résonance cyclotron sur des cristaux 
trés purs par exemple, donnerait une valeur indépendante des méthodes 
de calcul théoriques et servirait de test de validité pour celles-ci. 

Nous remercions la Commission Suisse de la Science Atomique de son 


appui financier. 
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Mineralien als Vorbilder fiir neue Halbleiterverbindungen 


von G. Busch und F. Hulliger 
Laboratorium fiir Festkérperphysik ETH, Ziirich 


Zusammenfassung. Neue Halbleiterverbindungen kénnen durch Kombination 
von binaren Halbleitern gewonnen werden, wobei jedoch die méglichen Mischungs- 
verhaltnisse meist erst experimentell ermittelt werden miissen. Einen Hinweis 
auf moégliche stéchiometrische Verhaltnisse in terndren und quaternidren Selenid- 
und Tellurid-Halbleitern geben uns die natiirlichen nichtmetallischen Sulfomine- 
ralien. Ein teilweiser Ersatz der in den Mineralien auftretenden Elemente durch 
chemisch verwandte fiihrt auf eine grosse Zahl neuer Halbleiter mit meist niedrigen 
Schmelzpunkten und Aktivierungsenergien von 0,1 bis 3 eV. Von einigen hoch- 
symmetrischen Verbindungen wurden die Gitterkonstanten aus Pulverdiagrammen 
bestimmt. 


Fast alle natiirlich vorkommenden Mineralien besitzen nichtmetalli- 
schen Charakter. Wahrend Oxyde, Fluoride, Karbonate, Silikate usw. 
Isolatoren sind, weisen die Sulfomineralien Aktivierungsenergien auf, 
die meist unter 2,5 eV liegen. So ist es nicht verwunderlich, dass die fiir 
Halbleiter charakteristischen Leitfahigkeitskurven zuerst an Sulfo- 
mineralien+) gefunden wurden, obwohl man damals, als der Begriff Halb- 
leiter?) vorgeschlagen wurde, noch keine Ahnung vom Leitungsmecha- 
nismus hatte. Diese friihen Arbeiten wurden entweder iibersehen oder 
wieder vergessen ; dies besonders als sich das Interesse mehr den Element- 
Halbleitern Ge, Si, Se, Te und den intermetallischen Verbindungen zu- 
wandte. Inzwischen gewann man auch Einblick in die Aufbauprinzipien 
halbleitender Verbindungen?). Die Kenntnis der Bedingungen, denen die 
Elektronenbindungen in Halbleiterverbindungen und damit die Elek- 
tronenkonfiguration der Komponenten und deren raumliche Anordnung 
zu geniigen haben, erleichterten die Suche nach neuen Halbleitern. Da bei 
Verbindungen ohne Ubergangselemente im allgemeinen nur s- und #- 
Elektronen an der Bindung beteiligt sind, kristallisieren die meisten der 
bekannten bindren Halbleiterverbindungen in einfachen Kristallgittern 
mit Koordinationszahlen 4, 6 und 8. So lasst sich eine grosse Anzahl von 
Halbleitern auf ein kubisches oder hexagonales Anionengrundgitter (Anio- 
nen in den Punktlagen einer dichtesten Kugelpackung) aufbauen, dessen 
Tetraeder- oder Oktaederliicken teilweise oder vollstandig durch Katio- 
nen besetzt werden. Bedingung ist dabei, dass durch die Gesamtzahl der 
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Valenzelektronen gerade die Edelgasschale der Anionen aufgefullt, das 
heisst die chemischen Valenzregeln erfiillt werden. Symbolische Formeln 
solcher bindrer Verbindungen lauten 


TON Loe Kee Drone 


T = Kation in Tetraederliicke, O = Kation in Oktaederlicke, 
X = Anion in Lage Al oder A3 


Von diesen einfachen Verbindungen gelangt man durch Substitution der 
T- oder O-Elemente zu ternadren oder quaternaren Verbindungen, z. B. 


TUXH re Nd ae 5 hed aa besa ore Tex 
olx lu a COy xo O'O" 6" xe usw. 


Fiir die Tetraederliicken kommen Elemente in Frage, die zur Bildung von 
sp?-Bindungsfunktionen fahig sind, also: 


Ti Cus Ag 

TU : Zn, Cd, Hg, Be, Mg, Mn 
Tul - Al Gasln, Tiy Fe 
Pees, Gerson 
PYOGEPAsTSh 


Die Oktaederliicken kénnen besetzt werden durch Elemente mit einer 
Valenzelektronenkonfiguration, welche die Ausbildung von d?sp?-, oder 
sp3d?- Hybridfunktionen erlaubt: 


Oma hi Na, ke RoC, Ae 

O" ; Me, Ca, Sr, Ba, La, Ce, Eu, Yb, Mn, Fe, ‘Co, Ni Sas Eb 
OUR AL ISe, VY, ila Ce.Pr NdeSm, Gd aeieeene asin 
ON Snel Ze. 


Als Anionen X treten praktisch alle Elemente rechts der Zintl-Grenze, 
also der 4. bis 7. Gruppe des periodischen Systems auf. Wie man sofort 
sieht, lassen sich auf diese Art die Formeln einer Menge bisher noch un- 
bekannter Verbindungen angeben. Die Existenz solcher zunachst hypo- 
thetischer Verbindungen, wie zum Beispiel Cu,NaAs, KAISe,, CuZn,GaS, 
usw. hangt allerdings noch von verschiedenen Faktoren (Radienverhilt- 
nisse, Elektronegativitatsunterschiede) ab und bleibt experimentell zu 
bestatigen. Da in vielen Elementen die Valenzelektronen in geometrisch 
verschiedenen Bindungszustanden auftreten kénnen und ausserdem die 
beiden Grundgitter nicht die einzigen Méglichkeiten fiir die Kristallisa- 
tion von Verbindungen mit abgesattigten Elektronenpaarbindungen dar- 
stellen, so kann man nur in einfachen Fallen das Gitter voraussagen. 
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Verbindungen mit Zinkblende- oder Wurtzitstruktur zum Beispiel 
lassen sich aus den oben aufgefithrten T-Elementen mit Kation: Anion- 
Verhaltnissen 1:1 (bzw. 3:4 oder 2:3 fiir Zinkblende-ahnliche Struk- 
turen) aufbauen, wahrend bei Verwendung von O-Elementen die NaCl- 
Struktur erwartet werden kann. Bezeichnen wir mit AGB; G, Dy Bots. 
2-, 3-, 4- bzw. 5wertige Kationen, mit X 2wertige und mit Y 3wertige 
Anionen, so lassen sich solche Verbindungen auf Grund folgender For- 
meln auffinden: 


Beispiel Beispiel 
ACX,: CuGaSe,(T) AD, ¥3,: CuGe,As,(T) 

NaBiS,(O) NEN Gaara Cuyl ees (al), 
A,DX,: Cu,GeSe,(T) BDY,: ZnGeAs,(T) 
AZEX,: Cu,SbSe,(T) BoE Yoo) Cds Nbes(@) 
Be Cdin,le,(T) ACD, Y,: CuGaGe,P,(T) 
B Dx) Zn,Ges, (1) UNC SENG ae 
ABCX,: T1PbBiTe,(O) BCDY,: BaLaCeP,(O) 
AB,CX,: AgCd,InTe,(T) BC,DY,: CdIn,GeAs,(T) 


A,BDX,: Cu,FeSnS,(T) 
A,C,EX,: Cu,Ga,AsS,(1) 


Stellt man keine Bedingungen in bezug auf die Struktur einer neuen 
Verbindung, so gelangt man auch zu neuen Halbleitern durch Kombina- 
tion von binaren Halbleitern mit nicht zu kleiner Aktivierungsenergie 
AE, zum Beispiel 


aA X - BBX -yC,X, 
oder allgemeiner 
GA, Ne GX aC, X, SOU NX, ea. 


Im allgemeinen werden die binadren Verbindungen nicht beliebig mitein- 
ander mischbar sein. Welche Verhialtniszahlen «, 8, y zu einer echten 
neuen Verbindung fiihren, muss experimentell ermittelt werden. Kennt 
man aber einen Halbleiter mit bestimmtem Wertetrippel «, 6, y, zum 
Beispiel ein Sulfid (X = S) mit relativ hohem JE, so besteht eine grosse 
Wabhrscheinlichkeit, dass das Selenid und vielleicht auch das Tellurid 
(eventuell mit der gleichen Struktur) existieren und Halbleiter sind. 
Analogieschliisse ausgehend von Sauerstoffverbindungen (X = O) sind 
unsicherer, da in Phosphiten, Arseniten und Antimoniten wegen der 
grossern Elektronegativitatsdifferenz der Partner die Bindung einen 
starken heteropolaren Anteil aufweist und durch die Radikalbildung 
andere geometrische Bedingungen geschaffen werden als in den Sulfo- 
verbindungen. Wahrend von den Oxyden nur die Ortho-, Pyro- und 
Metaverbindungen («:y, baw. B:y = 3:1, 2:1, 1:1) existieren, sind bei den 
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vorwiegend kovalenten Sulfoverbindungen noch andere Zusammenset- 
zaungen bekannt. ; 

Es schien uns deshalb niitzlich, einmal die bekannten ternaren und 
quaternaren Sulfomineralien zusammenzustellen, um einen Hinweis fiir 
mégliche Werte «, 8, y, 6,€ in entsprechenden Selenid- und Tellurid- 
Halbleitern zu erhalten. 

Die meisten der als Halbleiter in Frage kommenden Sulfomineralien 
gehéren zur Gruppe der Spiessglanze, die in den Tabellen 1, 2 und 3 zu- 


Tabelle 1 
Kupfer- und Silberspiessglanze 
Forme |C| As |S Bi 
IN ere rs [1] | [2] | 
INR GD. [1] | (1) 
AyeCo™ a {1} {2} 
A,CX, 1] [3] [4] 
ACK, i (ial <a | @e el 3) 17 
INA CDS (he <a 
INAC OS (4) <1 J (5) 
ACX, [Sie <2 (6) a9 BUON GAY aka 
AGOek, (8) (9) 
INC » [12] 
AsCyoXa9 [13] 
Kupferspiessglanze Silberspiessglanze 
AG== Cut Xe 1S IN Tas ING OO SS 
(1) Tennantit (Fe-frei) [1] synthetisch 
(2) Tetraedrit (Zn-frei) {2} Polyargyrit 
(3) Wittichenit [3] Geokronit 
(4) Binnit [4] Stephanit (Sprddglaserz) 
(5) Klaprothit [5] Proustit (lichtes Rotgiiltigerz) / 
(6) Wolfsbergit Xanthokon 
(7) Emplektit [6] Pyrargyrit (dunkles Rotgiiltigerz) / 
(8) Guejarit Pyrostilpnit (Feuerblende) 
(9) Dognacskait [7] Tapalpit (S +> Te) 
[8] Smithit/Trechmannit 
Kupferhaltige Silberspiessglanze [9] Miargyrit 
{1} Pearcit {10} Aramayoit 
{2} Polybasit [11] «-Schapbachit 
[12] Pavonit 
Thalliumspiessglanze [13] Bolivian 


<1> synthetisch 
<2) Lorandit 
<3> Vrbait T1As,SbS, 


sammengestellt sind. Die leeren Felder bedeuten nicht unbedingt Nicht- 
existenz der betreffenden Verbindung. In vielen Fallen kénnte diese wohl 


/ 


Vol. 33, 1960 Mineralien fiir neue Halbleiterverbindungen 661 


Tabelle 2 
Bleispiessglanze 


Formel 


Bee. xX, 
BoCgXq5 
one 
B, CyXq3 
BCX, 
B5CaXuy 
ByCgXoy 
Be xX, 
By Cy2Xog 

B3CyXq (20) 
ByCeXq3 (22) 
B5CgXq, ( 
B,C. Xo5 ( 
Bex, (26) ( 
B,CgXq5 ( 
oe 
BC,X yo 


(1) Kilbrickenit (12) Lillianit (23) Plagionit 
(2). Beegerit (13) Boulangerit (24) Wismutplagionit 
(3) Gratonit (14) Bursait (25) Robinsonit 
(4) Jordanit (15) Semseyit (26) Skleroklas (Sartorit) 
(5) Geokronit (16) Dufrenoysit (27) Zinckenit 
(6) Meneghinit (17) Jamesonit (28) Wismut-Jamesonit 
(7) Goongarit (18) Cosalit (29) Galenobismutit 
(8) Lengenbachit (19) Heteromorphit (30) Platynit (S—> Se) 
(9) Guitermanit (20) Baumhauerit (31) Ful6ppit 
(10) Falkmanit (21) Domingit (32) Chiviatit 
(11) Kobellit (22) Liveingit (33) Cannizarit (?) 

(34) Ustarasit 


synthetisch hergestellt werden. Auffallend ist die dichte Folge von Ver- 
bindungen unter den Bleispiessglanzen, die an eine Mischkristallreihe 


erinnert. 

In vielen dieser Verbindungen lassen sich auch die Kationen durch 
verwandte Elemente ersetzen, zum Beispiel Pb durch Sn, As durch P 
und Ag durch TI. Innerhalb dieser Verbindungsfamilie kommen also fiir 
A, B, C und X folgende Elemente in Frage: 


PCa Nee bl 

7 -Pbaon 
PAS OD yb} 
2 SeSen le 


OW b 
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Tabelle 3 
Doppelspiessglanze 
Formel | C As Sb Bi 

ABCX, (1) (2) 1 (3) 

SC BiCa ey [2] 

A,BoCaX- [3] 

A, BCE [4] 

NEC Mes ot 2 [5] 

RC, Gye 6) iy 

ABC, X, | {6} (6) 

A2B,Con Xn +3 ' (7) 

A,BC,X, [7] 

AgBeCyoXo8 [8] 

A, B.C, X45 [9] 

AB,C2X\5 {10} 

A3B,Cyo X25 (11) 

ABsC, X40 [12] 

ABC, Xo (8) 
Kupferbleispiessglanze Silberbleispiessglanze 
(1) Seligmannit [1] Freieslebenit 
(2) Bournonit (Radelerz) [2] Schapbachit 
(3) Aikinit [3] Diaphorit 
(4) Hammarit [4] Schirmerit 
(5) Wittit (teilweise S— Se) [5]-beliebige Mischkristalle 
(6) Lindstréomit [6] Andorit 
(7) Rezbanyit [7] Alaskait 
(8) Gladit [8] Ramdohrit 

[9] Owyheeit 
Kupferhaltige Silberbleispiessglanze [10] Fizelyit 
{1} Benjaminit {11] Fizelyit (?) 
[12] Hutchinsonit 


Von den Verbindungen ACX, sind die meisten (ausser mit C = P) bereits 
als Halbleiter bekannt*). Tabelle 4 enthalt eine Auswahl verwandter 
Halbleiter-Mineralien sowie einige synthetische Verbindungen, bei wel- 
chen ein Ersatz von S durch Se und eventuell Te ebenfalls auf neue Halb- 
leiter fiihrt. 

Ein Ersatz von Cu durch Na oder K sowie von Pb durch Me Cane 
ist zwar in speziellen Fallen méglich, andert jedoch den Charakter der 
Verbindungen vollstandig. Ihre chemische Bestandigkeit nimmt stark 
ab; die meisten sind hygroskopisch und viele enthalten sogar Kristall- 
wasser. Durch den heteropolaren Bindungsanteil wird die Aktivierungs- 
energie stark erhéht. Isolatoren oder Ionenleiter dieser Art sind: 


KCu,SbS,, KAg,AsS,, KPbAsS, sowie 
NaAsS,, KyAs,S;, KgSbS;, K3SbS,, MgAsS,, Ca,As,S,, ... 
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Tabelle 4 

BEL. PbSns, Teallit 
PbSn,S; Montesit 

BC x. HgSb,S, Livingstonit 

A;CX, a«-Cu;FeS, Bornit 

A,DX, Ag,GeS, Argyrodit 
Ag,(Sn, Ge)S, Canfieldit 

AS EX Gugks; synthetisch 
Cu,AsS, Enargit/Luzonit 
Cu,SbS, Stibioenargit/Famatinit 
Cu,VS, Sulvanit 
Ag,PS, synthetisch 
Ag,AsS, synthetisch 
AgsSbS, synthetisch 
TI,PS, synthetisch 
TiRAsS; synthetisch 
TiESDS, synthetisch 


Chemisch bestandig sind jedoch Verbindungen, welche keine Alkali-, son- 
dern nur B-Elemente enthalten: 


TEIN Oro, Gy ans EVD, B = Zn, Cd, Hg 
BCA A Ben NS C,B=P, As) Sb 
POG VRIES cs 


Wahrend bei den heteropolaren Alkaliverbindungen die Aktivierungs- 
energie fiir die Leitungselektronen so gross ist, dass die Elektronenleitung 
durch Jonenleitung tiberdeckt wird, liegt AE bei den kovalenten hoch- 
schmelzenden Zn- und Cd-Verbindungen zwischen etwa 2,5 und 3,5 eV 
(Zn3P,S,, CdgP,5, AE = 3,5 eV). Die Aktivierungsenergien der Hg-Ver- 
bindungen hingegen sind < 2,5 eV; auch schmelzen sie unterhalb 800°C, 
selbst zum Beispiel Hg,P,S,. 

Ein Ersatz von S durch Se und Te ist auch hier moglich. Es entstehen 
dadurch Verbindungen mit noch relativ hoher Aktivierungsenergie: 
ZgSbySe, AE > 2 eV. Die Herstellung der Zn- und Cd-Verbindungen ist 
jedoch nicht so einfach, da selbst deren Verbindungen mit Sb und Te 
oberhalb 1100°C schmelzen. Kongruent schmelzende ternare Verbindun- 
gen zwischen Hg, Sb und Te scheinen nicht zu existieren. 

Jene Spiessglanze mit Cu, Ag, Tl, Hg, Pb und Sn, die sich nicht peri- 
tektisch bilden, lassen sich in evakuierten Quarzrdhrchen aus den Ele- 
menten oder den binéren Komponenten zusammenschmelzen. Viele der 
Sulfide bilden sich auch beim Erhitzen von As,S, oder Sb,S, mit den 
Schwermetallchloriden (zum Beispiel 3 AgCl + Sb,S3 > Ag;SbSg +SbCl,, 
wobei das AsCl, bzw. SbCl, wegsublimiert), oder durch Umsetzen einer 
Na,SbS,-Lésung mit einer entsprechenden Schwermetallsalzlésung. 
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Zur Priifung, ob unser Vorschlag fiir die Herstellung neuer Halbleiter 
auch sinnvoll sei, griffen wir von den zahlreichen méglichen Verbindun- 
gen einige heraus. Es zeigte sich, dass sich die Analogie weitgehend auch 
auf den Schmelzvorgang erstreckt. Kongruent schmelzen nur stéchio- 
metrisch einfach zusammengesetzte Selenide und Telluride, die von un- 
zersetzt schmelzenden Sulfiden abgeleitet sind, zum Beispiel AgPSeg, 
Ag,SbSe3, CugPSe,. Der Schmelzpunkt liegt bei der Mehrzahl der unter- 
suchten Verbindungen zwischen 350° und 800°C, bei einigen Tl-Ver- 
bindungen noch tiefer. Die neuen Verbindungen wurden durch Schliff- 
bilder und Réntgenaufnahmen auf Einphasigkeit gepriift. Auf den Ex1- 
stenznachweis der peritektisch entstehenden Verbindungen wurde ver- 
zichtet, da bei den niedrigen peritektischen Temperaturen die Umwand- 
lung sehr langsam verlaufen kann. 

Man wird nicht erwarten kénnen, dass zum Beispiel bei einem Ersatz 
von Bi und S durch P und Te die Struktur erhalten bleibt. Hingegen 
wird beim Ubergang von S zu Se und Te die Symmetrie bei einigen 
Schwermetallverbindungen erhdéht. Die grésstmégliche Symmetrie tritt 
natiirlich auf bei jenen Verbindungen mit einfachsten Kation:Kation- 
und Kationen: Anion-Verhaltnissen, deren Kationen die geringsten Grés- 
senunterschiede aufweisen. Solche Verbindungen kristallisieren dann zum 
Teil wirklich in einem Anionengrundgitter. Von einigen dieser Verbin- 
dungen bestimmten wir aus Pulveraufnahmen die Gitterkonstante (22 
bis 24°C). 


PbS-Typ: 
AgGeSbSe, a = 5,740 + 0,002 A 
AgSnSbSe, a = 5,855 + 0,002 A 
AgSnBiSe, a = 5,885 + 0,003 A 
AgPbBiSe, a. = 5,937 420,002 4 
AgPbBiTe, a = 6,263 + 0,002 A 
TIPbBiSe, a = 6,141 + 0,002 A 
TIPbBiTe, a = 6,469 + 0,003 A 
Ag,SnSb,Te, a = 6,131 + 0,003 A 
Ag,Pb,Sb,Se, a = 5,889 + 0,002 A 
TIPb,BiSe, a = 6,137 + 0,003 A 


TIPb,BiTe, a = 6,465 + 0003 A 


Die entsprechenden Kupferverbindungen besitzen niedrigere Sym- 
metrie. 

Cu,AsSe, und CusSbSe, sind tetragonal und, wie die Sulfide, Beispiele 
fiir tetraedrische A;EX,-Verbindungen, deren Struktur vom Zinkblende- 
gitter abgeleitet werden kann. 


Cu,AsSe, a= 55/022 0.0034 
10,957 + 0,005 A 


i) 
I 
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CusAsySbySe, a= 5,612 + 0,003 A 
c= 11,116 + 0,005 A 


CugSbSe, a= 5,654+ 0,003 A 
6 i250.) 0,005 A 


CugVSe, ist isomorph mit Sulvanit, 
a= 5,569 + 0,002 A 


Im allgemeinen jedoch besitzen diese terndren und quaterndren Ver- 
bindungen niedere Symmetrie, was mit der Elektronenkonfiguration der 
C-Elemente zusammenhangt. Diese verfiigen iiber 3 unabgesattigte p- 
Elektronen, welche bevorzugt #3-Bindungen bilden. Die #3-Hybridfunk- 
tion hat ihre Maxima in Richtung + x, + y, + z eines rechtwinkligen 
Koordinatensystems. Im Kristall entstehen dadurch Pyramiden CX, 
was die Symmetrie des Gitters stark erniedrigt. 

Das Pb hingegen wird in diesen Verbindungen durch 2 #-Elektronen in 
einer Resonanzbindung gebunden. Die Maxima seiner Bindungsfunktion 
weisen in Richtung + x, + y, + z. Das Pb erzeugt deshalb wenn immer 
moglich eine oktaedrische Umgebung, also hohe Symmetrie. Die gleiche 
Elektronenkonfiguration wie Pb*++ besitzen auch Tl+ und Sb3+, Bi?+, 
weshalb Verbindungen AB,CX,,, ebenfalls im PbS-Gitter kristallisieren. 

In verschiedenen A,B,C,X-Verbindungen ist diese PbS-Struktur be- 
reichsweise ausgebildet (vgl. HELLNER®)). Die Verkniipfung dieser okta- 
edrischen Gebiete mit den tetraedrischen oder pyramidalen Bereichen 
fiihrt auf niedrige Symmetrie und grosse Elementarzellen. Interessant ist, 
dass nicht nur bei den ABCX,-Verbindungen Mischkristalle AB,CX,, . 
auftreten, sondern wahrscheinlich auch bei niedersymmetrischen Ver- 
bindungen A,B,C,,, X3,43 in Analogie zum Rezbanyit Cu,Pb,Bi,,, S3,,43. 

Die Mineralien mit Ubergangselementen wurden nicht beriicksichtigt, 
obwohl diese Methode zur Auffindung neuer Halbleiter gerade durch eine 
friihere Untersuchung an Verbindungen mit Ubergangselementen®)an- 
geregt wurde und natiirlich auch bei jenen Mineralien auf neue Verbin- 
dungen fiihrt. So konnten in Analogie zum halbleitenden Arsenopyrit 
FeAsS die isomorphen Halbleiterverbindungen FeAsSe, FePS und in 
Analogie zum Cobaltin CoAsS die im Cobaltingitter kristallisierenden 
Halbleiterverbindungen CoPS (a = 5,422 + 0,002 A) und CoAsSe (a = 
5,760 + 0,002 A) hergestellt werden. 

Bis heute kennt man noch nicht einmal von der Halfte der méglichen 
bindren Halbleiter die physikalischen Eigenschaften. Die Zahl der ter- 
ndren und quaternadren Halbleiterverbindungen aber ist so gross, dass es 
eines guten Spiirsinns bedarf, um aus der Vielzahl gerade die physikalisch 
und technisch interessanten Verbindungen herauszulesen. 
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Dem Verein zur Férderung der Festkérperphysik an der ETH danken 
wir fiir die Gewahrung finanzieller Mittel. 
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A Monte-Carlo Calculation for a Size Effect Problem 


by B. Liithi*) and P. Wyder 
Institut fiir Kalorische Apparate und Kaltetechnik, ETH, Ziirich 


Abstract. The Monte-Carlo Method is used for calculating a size effect problem 
in electrical conductivity in which, besides impurity and surface scattering, small 
angle electron-phonon scattering is also present. The calculated mean free path 
shows a dependence on the diameter of the wire in agreement with recent experi- 
mental results by OLSEN. The method of calculation and the results are discussed 
in detail. 


I. Introduction 


It is well known that one important difficulty in solving the Boltzmann 
transport equation for electrical conduction at low temperatures lies in 
the fact that a single electron-phonon collision is quite insufficient to re- 
establish the electron equilibrium distribution (ZiMAN1)). Moreover, if 
there are also other scattering mechanisms present as impurity scattering 
or boundary scattering, then the problem of calculating a resistance 
becomes very complicated. So far only special cases have been solved 
such as BLocu’s?) classical calculation of the high and the low tempera- 
ture electrical resistance and the treatment of the size effect problem by 
Fucus’). In the latter case a free electron model is used and the scatter- 
ing at the wall, which is assumed to be partly diffuse and partly specular, 
is described by means of boundary conditions for the electron distribu- 
tion function. 

Recently OLsEN‘) observed a deviation from Matthiessen’s rule in 
measuring the size dependence of the resistance of indium wires. This 
deviation cannot be explained by any simple extension of Fuchs’ calcula- 
tion still assuming independent relaxation times for the different scatter- 
ing processes. In the accompanying paper, BLaTr and SaAtTz®) present a 
calculation where account is taken of the fact that the surface scattering 
and the phonon and impurity scattering cannot be really treated as in- 
dependent. They also consider the effect of Umklapp scattering**). 

We have approached the problem from a purely kinetical standpoint, 
and have made a Monte-Carlo calculation for this case. Although one 
only gets numerical expressions for the result, the great advantage of this 
method is that one can take the different scattering processes exactly 
into account, especially the small angle electron-phonon interaction at 

*) Now at the Institute for the Study of Metals, University of Chicago. 

**) We are grateful to Professor F. J. Bratt for making available to us this paper 
prior to publication. : 
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low temperatures. In limiting cases such as impurity scattering only, this 
method must give the same results as Fuchs’ theory. As far as we know 
the Monte-Carlo Method has not been applied to an electrical conduction 
problem so far and this is just one example to show its usefulness for this 
sort of problem. 

In the following sections we first describe the physical picture used for 
the conduction processes and then show details of the computer pro- 
gramme. Finally, the results are presented and discussed. 


Il. Description of the Method 
O1sEN‘) measured the electrical resistance of indium wires of different 
diameters from 0:06 mm to 2 mm and between 1° and 4°K. These results 
are shown in Figure 1 where it will be seen that the change in resistivity 


Jemperature 


OoIn2 2.0mm@ eIn8 0.2mm@ AiIn7 0.06 mm @ 
Fig. 1 Resistivity change in indium. Olsen’s experimental results 


with temperature is greater, the thinner the wires. A similar effect may 
be found if older size effect measurements by ANDREW®) on tin are 
studied. As already mentioned, these results cannot be explained by a 
simple application of Fuchs’ theory. 

OLSEN has explained the results qualitatively as follows: The smaller the 
diameter of the wire the sooner even electrons initially moving parallel 
to the axis of the wire will reach the boundary by means of small angle 
electron-phonon processes which would be insufficient to terminate an 
effective free path in the bulk material. At the wall, however, the electron 
suffers a diffuse collision helping to establish the equilibrium distribution 
again. These processes are responsible for the temperature dependence of 


ae 
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the different specimens: The temperature dependence is more pronounced, 
the thinner the wire, which is actually also observed. 

We believe that this explanation is right in principle and we work with 
the following physical picture: The isotropic impurity scattering is re- 
presented by a fixed mean free path /;, its actual value is taken from the 
experiments. The electron-phonon interaction is idealized as follows: A 
small mean free path /},, is assumed which is the result of a single electron- 
phonon process and the value of which is estimated by taking the ex- 
perimentally well founded T*-law’) for the bulk resistance and by 
dividing the mean free path obtained in this way by a number N, defined 
in the next section. As there are many processes of this sort necessary to 
randomize the electron momentum, a distribution function is taken to 
specify the number of such events, which determine an effective electron- 
phonon process. The scattering at the wall is assumed to be purely 
‘diffuse, in accordance with generally current opinions (Z1MAN})). 

Now, in the Monte-Carlo Method, an electron is observed during its path 
in the metal. A small distance J) (J) much smaller than any distance ap- 
pearing in the problem) is introduced. After having passed this distance, 
the computer decides whether the electron is scattered or not, and if 
scattered, which sort of process happens and which new direction the 
electron takes. After having passed a distance J, the total mean free path 
Lis calculated, i.e. the total length travelled, divided by the total number 
of collisions (impurity, wall and effective electron-phonon collisions). 
Perhaps it is worth mentioning that we have assumed a free electron mo- 
del here and that the Pauli principle is not violated, since the electron 
always has the fixed Fermi velocity. Furthermore, Umklapp-processes 
are neglected. 


Ill. The Programme and the Calculation 


The calculations were carried out on the ErMEtTH-Computer (Elektro- 
nische Rechenmaschine der Eidgenéssischen Technischen Hochschule) at 
the Institute of Applied Mathematics of the ETH. The structure of the 
programme is shown in Figure 2. The following parameters were used: 


1) J, = mean free path for impurity scattering 
2) 19, = mean free path for a single electron-phonon process 


) = maximum angle at which an electron can be scattered by a phonon 

) Ny = average value of the number of electron-phonon collisions N necessary 
to randomize the electron momentum. Ng ~ (k/q)? where & = electron 
wave vector, g = phonon wave vector 

5) AN = variation width of Np. Inside the region 2 AN every value N is taken as 

equally probable 


6) d = diameter of the wire 

7) Liot = total length passed by an electron during the calculation 

8) k = number which specifies the small length J) introduced in section II 

9) y) =random number which starts the calculation of the randoin numbers + 
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Fig. 2 Structure of the computer programme 


Values for all these parameters actually used and the corresponding 
mean free path /, calculated with the Monte-Carlo method are given in 


Table I. 
Table I 
3 l; ipa ; in | @ Lee ; l 
N N k 
(°K) | (mm) | (mm) Oph e a (mm) | (mm) 2 (mm) 
0 0-5, | 110150 0 OLS 0 0-05 | 300 | 100 12 | 0-046 
1 0-5 5 0-1 | 100 100 0:05 S00 50 5 | 0-0462 
2 0:5 0-625] 0-2 25 25 0:05 | 300] 25 25 | 0:0459 
3 0:5 0-185] 0-3 al ll 0-05 | 300) |)" 27 12 | 0-0428 
4 0:5 0-08 0-4 6 6 0-05 | 300 7 13 | 0-0418 
10 0:5 0-005] 1 1 1 O:057 5 300750 7 | 0-0063 
0 es | oes 0 GH 0 0-1 300 | 100 17 | 0-0841 
1 0-5 5} 0-1 | 100 100 O-1 300 | 25 6 | 0-0838 
Ze 0-5 0-625] 0-2 25 25 O-1 300 | 28 4 | 0:0834 
3 0:5 0.185] 0-3 11 11 0-1 300)|' 15 8 °| 0-0803 
4 0:5 0-08 0-4 6 6 0-1 300 | 14 7 | 0-0725 
0 0-5 ete 0 HOLS 0 2-0 300 | 100 18 | 0-426 
1 0:5 5 0-1 | 100 100 2-0 300 2 9 | 0-416 
@ 0:5 0-625] 0-2 25 25 2:0 300 5 4 | 0-364 
3 0-5 0-185} 0:3 wil iat 2-0 300 7 8 | 0-326 
4 0:5 0-08 0-4 6 6 2-0 300 7 DS |RO:255 
10 0-5 0-005) 1 1 1 2:0 300 | 10 13 | 0-0069 
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The actual procedure for the calculation is now the following: The 
electron starts at a point inside the wire, determined by random numbers. 
It goes along a direction, also chosen randomly, for a length J. Then the 
computer, always calculating the coordinates of the electron, decides 
what happens at this point. If no collision occurs, the electron passes 
another length /, in the same direction. If, however, there is an impurity 
collision, the random numbers determine the new direction of the electron 
path (every direction of the whole solid angle is taken to be equally 
probable). If a phonon collision takes place, the new direction can only 
deviate from the old one inside the region w,,. Finally, at collisions with 
the wall, every direction which points into the wire is possible. Along the 
new direction the electron: passes a length /, and the same procedure 
starts again. An effective electron-phonon collision happens, if the 
number of single electron-phonon collisions is equal to N, where N lies 
somewhere between N, — AN and N, + AN. 

For the creation of the random numbers 7 by means of the computer 
the well known method of Frsonaccr§) was used. Here, two 14-figure 
random numbers are added, to this new number the last of the first two 
is again added, etc. By neglecting the first few figures, in fact by taking 
only an 11-figure number and by putting an 0.... before the figures, a 
number is created which varies between 0 and 1 with equal weights. 

Since the ERMETH-Computer is too slow for this sort of problem as a 
Monte-Carlo calculation if the correct physical value of w,, is used in it, 
a number of simplifications had to be introduced: 1) The values listed 
in Table I for w,, and N, are not the theoretically estimated ones ’,,,,N'o, 
but corrected in the sense that the amount of calculation is diminished 
considerably: w,, = 10 w’,,, No = 1/100 Ny. 2) The typical length J) was 
always chosen 10 times smaller than the smallest distance appearing in 
the problem. A detailed analysis of this showed that J) was still too big 
to give exact agreement in cases where the problem is solvable theoreti- 
cally (see next section). 3) For reducing the statistical error further the 
calculated mean free path was plotted as a function of the total number 
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Fig. 3 The mean free path as a function of the total number of collisions 
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of collisions as shown in Figure 3. In this way the actual fluctuation is 
seen and an approximative statistical error can be determined. 

Finally it is assumed that the computer could withstand psychokyne- 
tical influences of the authors (for detailed arguments see RHINE a) 


IV. Results and Discussion 


The following programme was calculated: 3 different specimens of 
0-05, 0:1 and 2 mm diameter and at temperatures of 0,1; 2; 3, 4/and 10k 
The parameters used are given in Table I. The results are plotted in 
Figure 4 which shows the temperature dependence and the actual value 


0 7 z © CEA G 
Temperature 
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Fig. 4 Temperature dependence and actual value of the resistance, calculated 
by the Monte-Carlo Method 


of the resistance. The violation of Matthiessen’s rule is made clear in 
Figure 5 in a representation similar to Figure 1. One recognizes a striking 
agreement between the two figures, which shows that our model used for 
calculating this effect is essentially correct. 

The values of the mean free path at T = 0°K should agree with the 
values calculated by the theory of Fucus’), as evaluated by DINGLE?*) 
for the case of diffuse scattering and cylindrical wires. Table II gives the 
theoretical values of Dingle and our values from the Monte-Carlo calculation. 

The small discrepancy between these two sorts of values (in the worst 
case only 6%) is, as a special analysis showed, due to the fact that the 
length /, was not chosen small enough. In Figure 6 the dependence of the 
computed mean free path on J, is plotted and one can see that Dingle’s 
value is reached asymptotically for J, > 0. 

Our values for T = 0°K and for different sizes fulfil the Nordheim 
relation 4) 1/l=1/l;+1/d as shown in Figure 7 by the straight line 
which cuts the ordinate roughly at the expected value J = 0-5 mm. 
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Fig. 5 Violation of Matthiessen’s rule, calculated by the Monte-Carlo Method 
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Table II 
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(mm) 


0-0437 
0-079 
0-394 
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Fig. 6 The dependence of the mean free path on J, 
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By using the Monte-Carlo Method we have been able to determine the 
electrical resistance of such a complicated case as a thin wire in the pres- 
ence of a variety of scattering mechanisms. Although some simplifica- 
tions had to be introduced, we believe that the neglected parameters 
would not have a great influence because they average out partly as for 
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Fig. 7 Nordheim relation 


example the detailed band structure or the actual electron-phonon inter- 
action with all refinements involved or Umklapp-processes etc. 

Generalisations of this method to similar problems, as for instance a 
similar size effect in thermal conductivity or the magnetoresistive size 
effect (which shows a deviation of Kohler’s rule*)) etc. are obvious, al- 
though the time of calculation with a computer of the ERMETH-type may 
become enormous. 
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Druck- und Volumeneffekte in der Supraleitung 


von Heinrich Rohrer 
Institut fiir kalorische Apparate und Kaltetechnik, ETH, Ziirich 


Abstract. The change of length of Sn-, Pb-, Tl-, Ta-, La- and V-polycrystals and 
In- and Hg-single crystals at the superconducting transition have been measured 
with an optical lever system down to 1-4°K. From this, the change of the critical 
magnetic field under pressure and the volume dependence both of the critical 
temperature, 7, and of the density of levels at the Fermi surface, N, have been 
calculated: 
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weOnly, 
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se Ov t 
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Where v is the volume. 

The volume dependence of the density of levels is found normal for In, Sn, Pb, 
Ta, V, and La, but extremly large for Hg, Cd and Al. A qualitative explanation is 
given for the extraordinary behaviour of these latter three superconductors. 

Further we found that the volume dependence of the total electron-electron- 
interaction of the Bardeen-Cooper-Schrieffer-theory is the same for nearly all 
superconductors. 


I. Einleitung 


An der Phasengrenze normal-supraleitend andert sich, wie viele andere 
Gréssen, auch das Volumen des Supraleiters. Diese Volumenanderung ist 
durch eine einfache Beziehung mit dem Druckkoeffizienten des kritischen 
Magnetfeldes, 0H,/0f, verkniipft. Direkte Bestimmungen von 0H,/0p 
und 0T,/0p—Messung der Anderung des kritischen Magnetfeldes und der 
kritischen Temperatur eines Supraleiters unter Druck — wurden von ver- 
schiedenen Autoren durchgefiihrt!—!’). Mit dieser direkten Methode er- 
halt man die Anderung der kritischen Temperatur mit dem Druck fiir 
Aluminium, Indium, Zinn, Thallium und Tantal recht gut; Messungen 
des Druckkoeffizienten des kritischen Magnetfeldes weisen dagegen be- 
trachtliche Fehler auf und ergeben in vielen Fallen héchstens qualitative 
Resultate. Wir haben deshalb versucht, mit einer Weiterentwicklung 
einer Apparatur, die OLSEN") zur Bestimmung der Anderung des Schub- 
moduls beim Ubergang normal-supraleitend anwandte, die Volumen- 
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anderung beim Ubergang normal-supraleitend zu messen. Wir erhielten 
so Werte von 0H,/0#, die in den meisten Fallen wesentlich genauer sind, 
als die mit der direkten Methode bestimmten. Es wurden folgende Supra- 
leiter untersucht: Pb, Sn, Tl, Ta, V, La, sowie Einkristalle von In und Hg. 
Aus der Temperaturabhangigkeit des Druckkoeffizienten des kritischen 
Magnetfeldes lasst sich die Anderung der kritischen Temperatur, I .aes 
kritischen Magnetfeldes bei T = 0°K, Ho, und des Koeffizienten der 
spezifischen Warme des Elektronengases pro Mol im normalleitenden 
Zustande, y, bei einer Anderung des Volumens des Supraleiters berech- 
nen. Das ergibt uns einerseits den Einfluss einer Volumenanderung auf 
die Supraleitung und damit auch auf die Elektron-Elektron-Wechsel- 
wirkung im Metall. Anderseits ist die Anderung von 7, mit dem Druck 
‘beziehungsweise mit dem Volumen eine der wenigen Gréssen, an denen 
Anisotropieeffekte der Supraleitung studiert werden kénnen. 


II. Thermodynamik 


Die Beziehung zwischen der Volumenanderung des Supraleiters an der 
Phasengrenze normal-supraleitend und der Anderung des kritischen Ma- 
gnetfeldes mit dem Druck lasst sich auf einfache Weise mit Hilfe der 
Thermodynamik herleiten. Nach der tiblichen Behandlung der Phasen- 
iibergange erhalt man fiir einen Einkristall}*)}%) 


gq He = (lal OF%) (1) 


L,g und 1,, bedeuten dabei die Lange des Supraleiters im normalen be- 
ziehungsweise supraleitenden Zustand in einer Richtung, die um den 
Winkel 6 zu einer je nach dem Kristallsystem noch zu wahlenden Achse 
geneigt ist. p, ist ein einseitiger Druck (Druckspannung) in Richtung 0. 
Bei allen untersuchten Supraleitern ist der zweite Term auf der rechten 
Seite von Gleichung (1) klein—bei Ta ist der Beitrag im Maximum 6% 
von Al/l, bei den weichen Supraleitern immer weniger als 2°/ — und kann 
daher vernachlassigt werden. Somit darf man in guter Naherung setzen 


Ing — 1s 1 


Lo — ts 1 
ee OH AOp,). (1 


Aus der Temperaturabhangigkeit von 0H ,/0p, kann nun die Anderung 
von 7,,, der kritischen Temperatur, von », dem kritischen Feld am ab- 
soluten Nullpunkt, und von y*, der spezifischen Elektronenwirme pro 
Volumeneinheit im normalleitenden Zustande, mit dem Druck berechnet 
werden. Ist das kritische Feld gegeben durch H, = H,f(C) (¢ bedeutet die 
reduzierte Temperatur T/T), so erhalt man mit Hilfe der Beziehung "*) 


yt 12 =p He (04(0)/00),_, = 2 #2 /"(0) (2) 
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durch Ableiten des kritischen Feldes nach dem Druck Po 
i} 1 
Hy (OH elOb) = 5-5 (Oy*/0bs) + fe) — 7 (OT J0b,) (1) —£/') +4.) 


In der Grésse A ist die Anderung von f(t) mit dem Druck enthalten. Sehr 
genaue Messungen des Druckeffektes des kritischen Magnetfeldes an Blei 
von Mapother zeigen*), dass f(¢) durch den Druck nicht — oder mindestens 
viel weniger als y* und T, — beeinflusst wird. Dies ist auch sehr plausibel, 
da sich y* und 7, von Supraleiter zu Supraleiter viel starker andern als 
id. 

Uns interessieren vor allem die Anderungen von y, T, und H, mit dem 
Volumen des Supraleiters (Volumeneffekt). Fiir die spatere Interpretation 
der Resultate ist es giinstig, diese Anderungen mit dem Volumen durch 
dimensionslose Gréssen auszudriicken. Diese lassen sich aus den Druck- 
koeffizienten folgendermassen herleiten: 


dlogH, 1 


hy = “Fioe 9” = Hy (OM ol Obs) - v(0b5/dv) (4a) 
59 Fg = — Te BRE + Oho) 4B 
= et = SE (4c) 

B= ee = ES = 2-5) =H — 1 (ter 


Dabei bedeuten [v(0f,/0v) |“ die durch #, verursachte relative Volumen- 
anderung, N und N* die Zustandsdichte an der Fermigrenze pro Energie 
und Mol beziehungsweise pro Energie und Volumen und y die Elektronen- 
warme pro Mol. 

Die Gleichungen (4) geben die relativen Anderungen von T,, Hy und y 
beziiglich sehr komplizierter Deformationen des Kristallgitters an. Um 
besser iiberblicken zu kénnen, was bei einer Anderung des Volumens mit 
T ,, H, und y tatsachlich geschieht, sollten die Volumenanderungen még- 
lichst einfach sein. Die einfachsten Deformationen sind einseitige (lineare) 
Dehnungen. Der zu einer solch einseitigen Dehnung gehérende Span- 
nungszustand sei durch die Druckkomponenten #, charakterisiert. Man 
erhalt fiir die Anderung von H, unter diesem Spannungszustand 


AH; = SOHO) Py «1 = 1,...2; 6. (5) 

Damit kénnen wir einen zu hg analogen Ausdruck bilden 
1 Olog Hy _ _¥ 2(0Ho/OP:) Bi ' 
Leeaasie tee Av 4a’) 


*) Private Mitteilung. 
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Av}, bedeutet dabei die mit der einseitigen Dehnung in Richtung 6 ver- 
bundene Volumenanderung. Gleiche Ausdriicke lassen sich fiir sy und gg 
angeben. Im folgenden sollen daher die Bemerkungen fiir ho auch fiir s4 
und gy gelten. 

Bei einer Deformation in einer bestimmten Richtung treten im zu- 
gehérigen Spannungszustand auch Schubspannungen auf. [hr Einfluss 
auf das kritische Feld ist bis jetzt leider nur im Falle des polykristallinen 
Zinn von OLsEN?®) gemessen worden. Diirfen aber die ; in Gleichung (5) 
nur Druck- oder Zugspannungen sein, so kann 4H, einzig fiir einseitige 
Dehnungen lings einer Achse angegeben werden. Das beschrankt die 
Kenntnis der Anisotropie von h, auf die drei Werte in den Achsenrich- 
tungen. Man hat dabei aber den Vorteil, in hy die Anisotropie des Volu- 
meneffektes allein zu erhalten, wahrend in /, auch die Anisotropie der 
elastischen Konstanten enthalten ist. Da die von uns untersuchten Ein- 
kristalle alle eine mehrzahlige Symmetrieachse besitzen, geniigt es, hg 
parallel und senkrecht zu dieser Achse anzugeben (i) und h/,). Die rela- 
tive Anderung von H, beziiglich gleicher Dehnungen in drei zueinander 
senkrechten Richtungen (gleichmassige Deformation) ist dann h’ = hj 
+2h',. In Tabelle I sind fiir Indium, Zinn und Quecksilber die fiir Deh- 
nungen parallel und senkrecht zur Symmetrieachse (Av, /v = Av, [v= 
Av/v = 1) notwendigen Drucke angegeben. Dabei bedeuten p), £,, und 
p 2 einseitige Drucke parallel und senkrecht zur Symmetrieachse; # , , ist 
senkrecht zu p,. Av, ist die Volumenanderung bei einer Dehnung des 
Kristalls in Richtung der Symmetrieachse, 4v,, in Richtung ~,, und 
Av = 1/3 (Av, + Av, + Av, 4). Die elastischen Konstanten bei Zimmer- 
temperatur wurden fiir Indium einer Arbeit von WINDER und SMITH?) 
entnommen, fiir Zinn und Quecksilber wurden die Messungen von BRIDG- 
MAN?6 und GRUNEISEN!") beniitzt. 


Tabelle I 
Spannungszustande fiir einseitige und allseitig gleichmassige Dehnungen 


In Sn Hg 


pu [our | pos | en [eur | poe | en | Pus | Pie 


Av ,/v 
Av, ,/v 
Av|v 


it elle ll Sy cke} || SH} 
3.70 | 4.10 | 3,60 
1 339 4,0 4,0 


ll Il 


Pq, PL» und pj, sind in 104 dyn cm-? angegeben. 


Um nach Gleichung (5) h’, h, und h’, zu berechnen, miissen die Druck- 
koeffizienten des kritischen Magnetfeldes fiir Drucke senkrecht und paral- 
lel zur Symmetrieachse bekannt sein. Man erhiilt sie leicht aus 0H l9Pe 
fiir zwei verschiedene, aber sonst beliebige Richtungen 6! und 6?: 
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(0H,/0p,;) = (0H,[0p)) cos? + (0H,J0p ,) sin? i=1,2 (6) 


6' bedeutet dabei den Winkel zwischen p,; und der Symmetrieachse. 
Der Druckkoeffizient des kritischen Magnetfeldes fiir hydrostatischen 
Druck ist nach Gleichung (5) gegeben durch 


(0H,/0p) = (0H,/0p\) + 2 (0H,/0P  ). (7) 


Fiir die Volumenanderung eines Einkristalls beim Ubergang normal- 
supraleitend erhalt man damit eine zu Gleichung (1) analoge Beziehung: 


Av Al Al 1 
ee ae ane = 4, H(0H./0P). (8) 


Us iy 


In einem Polykristall aus nicht-kubischem Material treten beim Uber- 
gang normal-supraleitend an den Grenzflachen der einzelnen Kristallite 
Schubspannungen auf. Nimmt man an, dass sich im Mittel der Einfluss 
dieser Schubspannungen auf die Volumenanderungen aufhebt, so gilt 
Gleichung (8) ebenfalls fiir einen Polykristall. Seine Langenanderung beim 
Ubergang normal-supraleitend ist dann Al/l = 1/3 (Av/v). 


Ill. Experiment 


Zur Messung der sehr kleinen Langenanderungen des Supraleiters beim 
Ubergang normal-supraleitend wurden verschiedene Methoden ange- 
wendet. KAN, LASAREW und Supovstov#®) bestimmten an Zinn Al mit 
Hilfe der Durchbiegung eines Bimetallstreifens, dessen eine Komponente 
der Supraleiter war. Copy1%) anderte mit A/ den Plattenabstand eines 
Kondensators und bestimmte die Verschiebung der Resonanzfrequenz 
eines Schwingkreises. Dasselbe Verfahren wurde iibrigens auch mit Er- 
folg von SURANGE und DHEER?®) zur Messung des thermischen Ausdeh- 
nungskoeffizienten von Blei bei tiefen Temperaturen beniitzt. Die von 
uns verwendete Methode versuchte schon sehr friih MCLENNAN”) er- 
folglos zur Bestimmung von A/ bei Blei. Sie ist im folgenden Abschnitt 
beschrieben. 


1. Apparatur 


Prinzip. Die Langenanderungen der Proben (2-100 A) werden auf me- 
chanischem Wege in eine Drehbewegung umgewandelt, die sich durch 
Ablenkung eines Lichtstrahls messen lasst. 

Anordnung. Fig. 1 zeigt eine schematische Darstellung der Apparatur. 
Die Probe befindet sich mit dem Transformationssystem (Umwandlung 
der Langenanderung in eine Drehbewegung) im fliissigen Helium, dessen 
Temperatur durch Abpumpen im Bereiche von 1,3° K bis 4,2° K verandert 
werden konnte. Der Drehstab iibertragt die Drehbewegung in den «Zim- 
mertemperaturteil» der Apparatur, in dem die Winkelanderung des 
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Stabes gemessen wird. Eine Magnetspule um das Aussendewar erzeugt 
das zur Zerstérung der Supraleitung nétige Magnetfeld. Die Inhomo- 
genitat des Feldes im Bereich der Probe war kleiner als 19/9), ausser bei 
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Fig. 1 
Apparatur 


dem fiir harte Supraleiter verwendeten Magneten. Hier kamen Felder 
von der Gréssenordnung von 2000 Oersted zur Anwendung, deren In- 
homogenitat etwa 1% betrug. 

Mechanischer Teil. An die Aufhangevorrichtung und das Transforma- 
tionssystem miissen vor allem zwei Forderungen gestellt werden. Erstens 
diirfen sie Vibrationen der Apparatur (hervorgerufen durch das Sieden 
des Heliums und des fliissigen Stickstoffs sowie durch Gebaudeerschiitte- 
rung) nicht in Drehbewegungsschwankungen des Drehstabes umwandeln. 
Zweitens sollen sie aber Drehbewegungen méglichst kraftlos iibertragen, 
damit nichts von der zu messenden Langenanderung in einer Torsion des 
Drehstabes und einer Dehnung der Probe verloren geht. Mit der getrof- 
fenen Lésung konnte diesen beiden entgegengesetzten Forderungen weit- 
gehend Geniige geleistet werden. 

Fig. 2 zeigt den Probenhalter mit Transformationssystem. Dieses be- 
steht im wesentlichen aus zwei zueinander senkrechten Radchen mit 
biegsamen Speichen und starren Achsen. Als Speichenmaterial wurde 
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0,3 mm dickes Phosphorbronzeblech verwendet. Die Massen in den Rad- 
chen sind radialsymmetrisch verteilt, so dass Erschiitterungen des Pro- 
benhalters nur in geringem Masse in Drehbewegungsschwankungen des 
Drehstabes umgewandelt werden. Da der 80 cm lange Drehstab wegen 


A, fixe Achse fiir R, P Probe 
A, fixe Achse fiir R, R,, R, Radchen 
B_ Probenbefestigungen V Vorspannung 
D_ Drehstab 
Fig. 2 


Probenhalter mit Transformationssystem 


des Warmetransportes ins Heliumbad nicht beliebig steif gemacht werden 
kann, muss seine Aufhangevorrichtung méglichst weich gegeniiber Dreh- 
bewegungen sein. Deshalb verwendeten wir hier ein Federsystem nach 
JonES#1), das viel weniger steif gegeniiber Verdrehungen ist als ein Rad- 
chensystem, leider aber Erschiitterungen viel besser tibertragt. 

Elektrischer Teil. Fig. 3 zeigt eine Skizze des elektrischen Teils. Die 
Ablenkung des Lichtstrahls durch den am Drehstab befestigten Spiegel 
wird mit der Differentialphotozelle P, gemessen; durch Einschalten 
zweier optischer Gitter in den Lichtweg kann die Empfindlichkeit be- 
trachtlich erhéht werden. Die Spannung am Widerstand R wird mit 
einem Galvanometer-Verstairker nach MacDonaLp”) verstarkt. Der 
Widerstand R und der Riickkopplungswiderstand F dienen als Unter- 
setzer bei der Eichung. Als Anzeigeinstrument A wurde ein Kompensa- 
tionsschreiber verwendet. 

Eichung. Um den Absolutwert der Langenanderungen zu bestimmen, 
wurden diese jeweils mit einem Eichausschlag verglichen, den man durch 
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A Anzeige-Instrument P,, P, Photozellen 
F  Rickkopplung (P, entspricht Ph in Fig. 1) 
G Galvanometer R  Widerstand 


GV Galvanometer-Verstarker 
Fig. 3 
Elektrischer Teil der Apparatur 


Verschieben eines der beiden optischen Gitter um einen Betrag von 
1/99 mm erhalt. Die diesem Eichausschlag entsprechende Langenande- 
rung kann entweder aus der Geometrie der Apparatur oder experimentell 
aus der bekannten thermischen Ausdehnung der Probe bei Zimmer- 
temperatur bestimmt werden. Bei der zweiten Methode muss man zur 
Elimination der thermischen Ausdehnung des Probenhalters die Messung 
an verschiedenen Proben durchfiihren. Die Ubereinstimmung zwischen 
Rechnung und Messungen war gut, so dass die einem bestimmten Aus- 
schlag entsprechende Langenanderung mit einer Genauigkeit von 5% 
angegeben werden kann. 

Storeffekte. Bei unsern Messungen traten vor allem zwei Storeffekte auf: 
Erschiitterungen der Apparatur und ein Drift bei der Registrierung der 
Messungen. Fig. 4 zeigt solche registrierte Langenanderungen einer 
Indium-Einkristall-Probe bei 2,17°K. Die kurzzeitigen Schwankungen — 
verursacht durch die Vibrationen der Apparatur — konnten unter giin- 
stigen Bedingungen (Ruhe im Gebiude) sehr klein gemacht werden. Sie 
entsprechen Langenanderungen von weniger als 2 A. Dabei zeigte es sich 
als vorteilhaft, an Stelle der fliissigen Luft im Aussendewar fliissigen 


Fig. 4 


Registrierte Langenanderungen einer Indium-Probe bei PINE 
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Stickstoff zu verwenden; damit konnten die Schwankungen betrachtlich 
herabgesetzt werden. Fiir den auftretenden Drift ist eine nicht stationare 
Temperaturverteilung im «Zimmertemperaturteil» der Apparatur verant- 
wortlich. Eine Temperaturerhéhung der den Abstand zwischen Gitter und 
Spiegel fixierenden Grundplatte um 1°C bewirkte so eine Verlangerung des 
Lichtweges, die einer Langenanderung der Probe von 2000 A entspricht. 
Ein vollstandiger Temperaturausgleich nach dem Abpumpen des Heliums 
wiirde aber zu lange Wartezeiten zwischen den einzelnen Messungen er- 
fordern (mehrere Stunden), so dass ein kleiner Drift geduldet werden 
musste. 


2. Proben 


Polykristalle. Die polykristallinen Proben von Blei, Indium, Zinn und 
Thallium wurden durch Abschrecken des fliissigen Metalls hergestellt. 
Dabei zeigte es sich, dass die einzelnen Kristallite im Polykristall nicht 
immer iiber alle Richtungen verteilt orientiert waren. Die Langenande- 
rung beim Ubergang normal-supraleitend eines Polykristalls mit einer 
derart bevorzugten Orientierung ist nach der in Abschnitt II (S. 679) ge- 
machten Annahme gleich der Langenanderung eines Einkristalls in einer 
Richtung, in welcher dieser den gleichen elektrischen Widerstand besitzt 
wie der Polykristall. 

Verschiedene bevorzugte Orientierungen wiesen die Zinn- und Thal- 
liumproben auf. Bei Thallium ist die Anisotropie des elektrischen Wider- 
standes nicht bekannt, so dass die den Polykristallen entsprechenden 
Orientierungen eines Einkristalls nicht bestimmt werden konnten. Fiir 
Zinn haben wir nur die Langenanderung einer einzigen Probe untersucht, 
da hier ausgedehnte Messungen des Druckeffektes des kritischen Magnet- 
feldes von GRENIER§) vorliegen. Die Messung des elektrischen Wider- 
standes ergab @93°x = 1,04-10-° 2 cm. Das entspricht in einem Ein- 
kristall einem Widerstand in einer um 67° zur tetragonalen Achse ge- 
neigten Richtung. Bei Indium zeigte keine der drei untersuchten Proben 
eine bevorzugte Orientierung. 

Mit Ausnahme der hexagonalen Phase des Lanthans besitzen alle har- 
ten Supraleiter kubische Struktur. Eine bevorzugte Orientierung der 
Kristallite spielt deshalb fiir den Druckeffekt des kritischen Magnetfeldes 
keine Rolle. 

Bei Tantal haingt die Breite des magnetischen Uberganges normal- 
supraleitend stark von der Vorbearbeitung des Materials ab”). Zwei 
Proben (JoHNnson, MATTHEW & Co.; FANSTEEL) wiesen einen sehr breiten 
magnetischen Ubergang auf und zeigten fast keinen Meissnereffekt. Bei 
der dritten Probe (BuDNIK) war der magnetische Ubergang sehr 
scharf. Die Messung der Sprungkurve ergab ein T, von 4,38°K, wogegen 
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reinstes Material eine kritische Temperatur von 4,48°K haben sollte*). 
Fiir Vanadium wurden zwei sehr reine Proben von MULLER”) untersucht. 

Bei Lanthan existieren zwei supraleitende Phasen, eine kubisch flachen- 
zentrierte (f. c. c.) mit einer Sprungtemperatur von 5,9° K und eine hexa- | 
gonale (h.c. p.) mit T, = 4,8°K5)?6), Durch Tempern kann die hexa- | 
gonale Phase zum Verschwinden gebracht werden, wahrend es bis jetzt | 
nicht gelang, rein hexagonales Material herzustellen®). Das von uns 
untersuchte La I mit 7, = 4,25°K und Hy = 1550 Oersted stellt ein Ge- | 
misch der beiden Phasen dar, LaII mit 7, =4,55°K und Hy = 1720 | 
Oersted (erhalten durch dreitagiges Tempern bei 600°C) besitzt vorwie- 
gend kubische Struktur. Die relativ tiefen Sprungpunkte erklaren sich | 
aus dem bekannten Legierungseffekt bei Lanthan mit andern Seltenen | 
Erden. Danach genitigen ganz kleine Verunreinigungen um die kritische | 
Temperatur betrachtlich zu erniedrigen?’). 

Einkristalle. Die Indium-Einkristalle wurden mit der gewohnlichen 
Zonenschmelzmethode hergestellt. Zur Bestimmung der Kristallorientie- 
rung diente einerseits ein optisches Goniometer und anderseits die Aniso- 
tropie des elektrischen Widerstandes. Letztere ist jedoch sehr klein | 
(oe, /e) = 1,05) und gibt nur eine rohe Abschatzung der Orientierung. Sie 
ist aber wegen der kleinen Abweichung der tetragonalen Struktur von 
der kubischen (c/a = 1,09) niitzlich zur Bestimmung der tetragonalen 
Achse. 

Das Quecksilber wurde in fliissigem Zustande auf die in Figur 5 skiz- | 
zierte Art in die Apparatur eingebaut. Es befindet sich dabei in einem 


VIL bh —H | 
Lp —Ha | 
a, | 
5 
l | 
4 esi? D_ Drahtspirale aus Phosbronze | 
Ag ja H Heizung 
4 Sa) Ha Haltenocken 
ly P  Papierréhrchen 
A Hee S  Spannungssonden 
Ze 
Fig. 5 
Quecksilberprobe 


Papierrdhrchen, das mit einer Drahtspirale aus Phosphorbronze ver- 

starkt ist. So erhalt man bei Zimmertemperatur eine gentigende Steifheit, 

die aber bei Heliumtemperatur im Vergleich zum festen Quecksilber nicht 

mehr in Betracht fallt. Die beiden Haltenocken gewahrleisten einen guten 
*) Private Mitteilung. 
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mechanischen Kontakt zwischen Probe und Probenhalter. Beim lang- 
samen Vorkihlen der Apparatur mit fliissigem Stickstoff bildeten sich 
die Einkristalle, deren Orientierung wir durch Messung des elektrischen 
Widerstandes (@ , /o, = 1,32) bestimmten. Zwei der so erhaltenen Proben 
ergaben einen Widerstand von 9) beziehungsweise @,, waren also wirk- 
liche Einkristalle. Das lasst vermuten, dass auch die iibrigen Proben 
Einkristalle sind. 

Kritische Felder. Zur Berechnung des Druckkoeffizienten des kritischen 
Magnettfeldes aus der Langenanderung des Supraleiters beim Ubergang 
normal-supraleitend muss H, bekannt sein (Gleichung (1)). Fiir Supra- 
leiter mit scharfem magnetischem Ubergang kann H,, aus dem Einsatz- 
punkt von A/ bei den Langenanderungsmessungen abgelesen werden 
(Fig. 6). Fiir unscharfe Ubergange wurden die Feldkurven mit der Induk- 
tionsmethode von SHOENBERG**) gemessen*). Als H,, wurde dabei jeweils 
das Feld beim ersten Eindringen angenommen. Hy, T, und f’(1) sind in 
Tabelle II zusammengestellt. 


Tabelle II 
Kritische Daten der untersuchten Supraleiter 


In | Sn | Pb | Hg | APA ed "Tat Talt| Vv |rat|rart 


743 | 1080 
ASSO E25 OM ea 9 2 


3. Feldabhingigkeit der Langendnderungen 


Bei einem idealen magnetischen Ubergang normal-supraleitend sollte 
die Langenanderung fiir H = H , sprungartig von null auf dem Betrag Al 
anwachsen. Die Experimente zeigen, dass dies keineswegs immer der Fall 
ist. Ein idealer Ubergang wurde einzig bei Tantal von Budnik, Queck- 
silber, Thallium, polykristallinen Indium und Zinn und den diinnen Blei- 
Proben (@ < 3 mm) beobachtet. 

Fig. 6 gibt einen Uberblick iiber die verschiedenen auftretenden Ab- 
weichungen. Al ist dabei die dem gemessenen Ausschlag entsprechende 
Langenanderung in willktirlichen Einheiten und A/* die jeweils fiir Glei- 
chung (1) verwendete. Kurve A zeigt den Idealfall. Bei Blei und Indium 
tritt wohl ein Sprung in AJ auf, das Verhalten in unter- oder tiberkriti- 
schen Feldern entspricht aber nicht diesem Idealfall. Die Abweichung 
fiir die Bleiprobe (Kurve B) kommt nur in unterkritischen Feldern vor 
(Al ~ H?) und steht daher sicher mit der Supraleitfahigkeit der Probe in 
Zusammenhang. Es wurde an anderer Stelle versucht, diese Feldabhan- 


*) Herrn Gycax sei fiir die Uberlassung der Apparatur herzlich gedankt. 
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Fig. 6 
Feldabhangigkeit der Langenanderungen 


gigkeit von Al mit Hilfe des Magnetostriktionseffektes zu erklaren, was 


nur unvollstandig gelang**). Fiir Indium (Kurve C) zeigte A/ den gleichen | 


linearen Anstieg in unter- und iiberkritischen Feldern. Der Grund dafiir 
sind wahrscheinlich Krafte von Feldinhomogenitaten auf die relativ 
stark paramagnetischen (oder eventuell ferromagnetische Verunreini- 
gungen enthaltenden) Probenbefestigungen aus Messing. 


Ganz anders liegen die Verhaltnisse bei den harten Supraleitern (Kur- _ 


ven D und E), bei denen der Ubergang normal-supraleitend unscharf ist. 
Lanthan (Kurve D) zeigt ausser dem stetigen Anwachsen von AZ fiir 
H > H,- wie das der breite magnetische Ubergang erwarten ladsst — 
keine Besonderheiten. Bei Vanadium dagegen (Kurven E und £’) ist 
das Verhalten in unterkritischen Feldern recht merkwiirdig. Fiir H< H, 
und ohne eingefrorenes Feld ist Al positiv, verschwindet bei H = H, weit- 
gehend und wachst fiir H > H, auf dem Betrag A/* an. Verkleinert man 
das Feld, so nimmt Al ab, geht ungefahr bei H, durch null und wird dann 
negativ. Ein ahnlicher Effekt wurde auch bei Ta I beobachtet, jedoch 
nicht in Lanthan, wo das eingefrorene Feld héchstens 25% betrug. Dies 
liesse sich mit Kraften von Feldinhomogenitaten auf die Probe erklaren, 
wobei die Suszeptibilitat der Probe nach aussen zuerst negativ, nachher 
— der eingefrorenen Feldern wegen — positiv erscheint. 

Die Feldabhangigkeit von Al wurde nur bei Indium, wo A/ keine Satti- 
gung mit dem Felde zeigt, bei jeder Messung bestimmt. In den andern 
Fallen geniigte es, Al in einem Felde, das grésser als das kritische war — 
bei den harten Supraleitern ungefahr dreimal so gross — zu messen. Die 
Proben, die eingefrorene Magnetfelder aufwiesen, wurden nach jeder Mes- 
sung tiber die kritische Temperatur erwarmt. 
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In Fig. 7 ist zum Vergleich Al und der Anteil an normalleitendem 
Material, V,,/V, von La I bei 3,11°K gegeniiber dem angelegten Magnet- 
feld aufgezeichnet. V/V wurde aus der gemessenen Magnetisierung be- 
rechnet. Die beiden Kurven sollten natiirlich zusammenfallen. Die Ver- 
schiebung lasst sich wie folgt erklaren: Bei dem untersuchten Lanthan 


Al| ¥4/V 


jf) 


l l l H 
0 500 1000 1500 (Oe) 
Let 7 


dringt bedeutend mehr Feld ein, wenn die Probe Erschiitterungen aus- 
gesetzt ist. Diese sind aber bei der Messung der Magnetisierung mit der 
verwendeten Induktionsmethode unvermeidlich. Fiir ein bestimmtes 
Magnetfeld ist daher ein grésserer Teil des Lanthans normalleitend als bei 
der Messung der Langenanderung, wo die Probe praktisch vibrationsfrei 
ist. 


4. Bestimmung von g, h und s 


Die durch Gleichung (4) definierten Gréssen g,, hy und sg kOnnen im 
Prinzip aus dem bei zwei verschiedenen Temperaturen bestimmten 
0H ,/0p, mit Hilfe von Gleichung (3) berechnet werden. Dabei miissen aber 
sowohl /f(¢) als auch /‘(¢) fiir die betreffenden Temperaturen sehr genau 
bekannt sein. Dies ist leider nicht bei allen Supraleitern der Fall. Werden 
aber gg, 4, und s, direkt aus den Definitionsgleichungen bestimmt, so 
braucht man von f(t) lediglich /’(1) zu kennen. Um die fiir diese Methode 
notwendigen Werte von 0H,/0p, bei T = T, und T = 0°K zu erhalten, 
wurde ein Naherungsverfahren angewendet. 

Das kritische Feld hangt in erster Naherung quadratisch von der Tem- 
peratur ab. Dann ist nach Gleichung (3) 0H ,/0, eine lineare Funktion von 
# und kann leicht auf JT = 7, und T = 0°K extrapoliert werden. Ein 
Iterationsverfahren bei Indium und Blei, wo f(t) sehr genau bekannt ist, 
zeigte, dass der durch die quadratische Naherung von /(f) verursachte 
Fehler der extrapolierten Druckkoeffizienten des kritischen Magnetfeldes 


klein war. 
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IV. Resultate 


In Fig. 8 sind die gemessenen (fiir Aluminium und Cadmium aus den 
Druckmessungen von Orsen*) beziehungsweise ALEXSEEVSKII und 
GatpuKov*!) berechneten) Volumenanderungen beim Ubergang normal- 
supraleitend fiir alle untersuchten Supraleiter als Funktion der Tempera- 
tur dargestellt. In der Nahe von T,, und des absoluten. Nullpunktes wur- 
den die Volumenanderungen aus der Extrapolation von 0H ,/0p berechnet 


(bY 
(1077) 
4 Pas 
34 x 
oa Hg a 
ee BI “se 
9 ees SN ‘ 
oa Po a, 
0 i ak See: gl 7 PA 7. K 
Tl 
iba 
2 ol ae on we 
ash 


Fig. 8 
Temperaturabhangigkeit der Volumenanderung 
beim Ubergang normal-supraleitend 


(diese Teile der Kurven sind gestrichelt gezeichnet). Bei den weichen 
Supraleitern ist das Volumen im normalleitenden Zustand im allgemeinen 
kleiner als im supraleitenden (Ausnahme: Tl). Bei den Ubergangsmetallen 
Tantal, Vanadium und Lanthan besitzt die normalleitende Phase das 
gréssere Volumen (Ausnahme: Tal bei T > 3,5°K und Tall). Die Ta- 
bellen III und IV geben eine Zusammenstellung der Werte von g, h unds. 


Ein Teil der Resultate wurde bereits in friiheren Arbeiten verdffent- 
Leshan seal 2s 2) 


Temperaturabhangigkeit und Anisotropie von 0H ,|0p, 


Polykristalle weicher Supraleiter. Fig.9 zeigt den Temperaturverlauf 
des Druckkoeffizienten des kritischen Magnetfeldes der weichen Supra- 
leiter in polykristallinem Zustand. Vergleichsweise sind die Resultate an 
Aluminium von OLSEN und Cadmium von ALEXSEEVSKII angegeben. Die 
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Tabelle III 
Einfluss von hydrostatischem Druck auf H,, y, Hy, und T, 


td 


| In Sin, oy | keel, Sei || NL I) XCrl angen ad) Ave La 
cect EN ri Fl a a PS aS a an | 
[7—0°K| , 3.6 
—9H ,/0p (10-® Oe dyn-tcm?2) 


In Sn Hg 
eee Bese ieee 
T=0°K 3:4 0:18 ly 3i6ul, 387 )20,2 44 | O93 103; 4 al ered 
-0H ,/0po (10-® Oe dyn cm?) 

T=T, 6,2" 0,2. 60:6.). 6.5: OS: |- Tbe seul Os Onn 5a 
£60 OAT ) 2,1 | 0,1 | 0,8 22,8} 14 —110,6 

& 0,1 | 0 0 2ometeo dere htt 10 

he 20 0,5 | 5,4 |18,3] 1,0] 66] 9,8] 8,9] 8,3 
he 5, 3a) Sr, 25, 1.11 1273. | 520: 117-6,7 7 8,08; 52) 86 
S@ 20 0,5 | 5,4 |19 1,0; 16,9 | 2a} 1,0: 193,06 

56 5,3 | 530) 1 5,2 1132.1 680. 7,5 1) 4.1) 93,0.) (3,4 


*) ~ bedeutet hydrostatischen Druck oder sinngem4ss gleichmassige Deformation. 


in erster Naherung geforderte quadratische Temperaturabhangigkeit von 
0H ,/Op ist tiberall innerhalb der Fehlergrenzen erfillt. Fiir Zinn und 
Quecksilber ist 6H ,/0f von einem Einkristall unter hydrostatischem 
Druck aufgetragen. 


JH./ op 
(10 %0e dyn-' cm?) 
Pb 
-10- i 
Sn 
In 
Hg 


Te | 
TL 


Fig. 9 
Temperaturabhangigkeit von 0H,/0p von Polykristallen weicher Supraleiter 


44 HPA 33, 6/7 (1960) 


690 Heinrich Rohrer He P.A: 


Bei Blei kann 0H ,,/0p nur in einem kleinen Bereich der reduzierten 
Temperatur ¢ erhalten werden (7, = 7,18°K). Die Extrapolation auf 
T = T, wird daher mit einem ziemlich grossen Fehler verbunden sein. 
Ahnliches gilt fiir Thallium mit einer kritischen Temperatur von 2,37° K. 
Hier wird die Extrapolation auf T = 0°K fraglich. 

Indium, Zinn und Blei zeigen beziiglich 0H ,/0p ein ahnliches Verhalten. 


Dies kommt auch in den kleinen Werten fiir g in Tabelle III zum Aus- | 


druck. Eine zweite Gruppe bilden Quecksilber und Aluminium. Hier wird — 


der Druckkoeffizient des kritischen Magnetfeldes im Gegensatz zu den | 


drei eben erwahnten Supraleitern mit abnehmender Temperatur grésser; 
damit erhalt man fiir g sehr grosse Werte. Thallium und Cadmium — 
beide mit hexagonaler (h. c. p.) Struktur — kénnen in keiner der beiden 
Gruppen untergebracht werden: bei Thallium ist 0H,/0p positiv, bei 
Cadmium ist g negativ. 
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| Hef dpe” By 


(10 “S50 dyn~! cm?) Ha 
=i 
In E6 und in E9 He) OP 
sind 2 Bee | _44 (1 be dyn~! cm?) 
A 
Wee 2 hel Ke My 
907 
=si5 o® —_ i ey wa 
Sh He 
a Lets Oy Ooo te 
2] epee <p ED Ras 
ro 2" "Ind (Polycristall) Be ss 
° 
=e See Hg 4 
In F4 und In E2 
0 28s Se 0 
0 (1/7) / 0 (7 / 
Fig. 10 Bigs 


Temperaturabhangigkeit von OH,/Op, fiir verschiedene Kristallorientierungen 
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Einkristalle weicher Supraleiter. Fig. 10 und 11 stellen die Temperatur- 
abhangigkeit von 0H ,/0f, der verschiedenen Indium- und Quecksilber- 
einkristalle dar; Fig. 12 und 13 zeigen die Winkelabhangigkeit von 
(H,/0p, far T = 0°K und T = T,,. Beide Supraleiter geniigen sowohl dem 
geforderten quadratischen Temperaturverlauf als auch der durch Glei- 
chung (6) verlangten Winkelabhangigkeit des Druckkoeffizienten. 

0H ,/0p von Indium verhalt sich im wesentlichen gleich wie das von 
GRENIER®) untersuchte Zinn. Charakteristisch ist fiir beide das Ver- 
schwinden des Druckkoeffizienten des kritischen Magnetfeldes fiir Drucke 
senkrecht zur tetragonalen Achse. Die gleiche Anisotropie wie bei 0H ,/Op, 
tritt nattirlich auch bei den fg und sy auf; iiber diejenige von g, kann 
nichts gesagt werden, da der Fehler zu gross ist (auf alle Falle grésser als 
eine méglicherweise auftretende Anisotropie). Die Anisotropie von hy 
und sy ist aber nicht durch den Volumeneffekt (Anderung von Hy, 7, und 
y mit dem Volumen) selber, sondern durch diejenige der elastischen Kon- 
stanten verursacht. Sie verschwindet beim Ubergang zu gy, hg und sy 
bei Indium vollstandig und bei Zinn auf alle Falle weitgehend (Ta- 
belle IV). 

Quecksilber zeigt ein ganz anderes Bild als Zinn und Indium. Die Tem- 
peraturabhangigkeit von 0H ,/0p, ist fiir Drucke parallel und senkrecht 
zur Symmetrieachse ganzlich verschieden. Die grosse Anisotropie in den 
£9, 4g und sy verschwindet auch hier beim Ubergang zu den gg, fg und s5. 

Wie bereits erwahnt, waren die Thalliumproben keine eigentlichen Ein- 
kristalle. Sie bestanden aus polykristallinem Material mit bevorzugter 
Orientierung, die nicht absolut, sondern nur durch den Widerstand @ an- 
gegeben werden kann. Zwischen 0(0) und 0H,/0p, besteht ein linearer 
Zusammenhang, denn fiir 9(6) gilt ebenfalls (8) = @, cos’?6 + @, sin?6. 
In Fig. 14 ist 0H ,/0f, fir T = T, gegen @ aufgetragen. Uberraschend 
ist, dass 0H ,/0p, mit der Kristallorientierung das Vorzeichen wechselt. 
Nach Untersuchungen von Copy?%) sollte der Druckkoeffizient fiir Drucke 
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0H ,/0p von Thallium 
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parallel zur Symmetrieachse negativ sein. Ein Ubergang zu go, Ag und 
s) ist hier nicht mdglich, da sowohl die elastischen Konstanten als auch 
go, undg, nicht bekannt sind. Es kann deshalb nicht entschieden werden, 
ob die Anisotropie des Volumeneffektes von y, T, und Hy — wie bei 
Indium, Zinn und Quecksilber — ebenfalls weitgehend verschwindet. 

Harte Supraleiter. Da die harten Supraleiter alle kubische Struktur (mit 
Ausnahme der hexagonalen Phase des Lanthans) haben, wurden nur Mes- 
sungen an Polykristallen durchgefiithrt (Fig. 15). Der unscharfe magneti- 
sche Ubergang normal-supraleitend und das Einfrieren der Felder be- 
dingen meist eine wesentlich kleinere Genauigkeit der Ergebnisse als bei 
den weichen Supraleitern. Ferner sind die Messungen an der gleichen 
Probe zwar reproduzierbar; misst man aber an verschiedenen Proben, 
so treten erhebliche Diskrepanzen auf. 


| OH,/| Op 
(1008 dyn-'cm?) 


Fig. 15 
Temperaturabhangigkeit von 0H,,/0p der harten Supraleiter 


Tal verhalt sich sehr merkwiirdig, indem 0H,/0f als Funktion der 
Temperatur das Vorzeichen wechselt. Bei Ta II ist dies nicht mehr der 
Fall; ebenfalls ist hier der Druckkoeffizient des kritischen Magnetfeldes 
viel kleiner als bei Ta I. Dieses sehr unterschiedliche Verhalten macht sich 
vor allem bei den Werten von g und # bemerkbar. 

Fig. 16 und 17 zeigen die Volumenanderung beim Ubergang normal- 
supraleitend und den Druckkoeffizienten des kritischen Magnetfeldes der 
beiden untersuchten Lanthanproben. Dabei iiberrascht, dass der Anteil 
an hexagonalem Lanthan in La I beim Druckkoeffizienten keine gréssern 
Abweichungen von der vorwiegend kubische Struktur aufweisenden Probe 
hervorruft. Die in Fig. 8 und 15 aufgezeichneten Kurven fiir Lanthan 
sind diejenigen von La II. 


Das Verhalten von Vanadium wurde in einer friihern Arbeit ausfiihrlich 
beschrieben?). 
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2. Vergleiche mit andern Messungen*) 


In diesem Abschnitt sollen unsere Resultate mit andern Messungen 
verglichen und damit die wahrscheinlichsten Werte von g bestimmt 
werden. Wir diirfen uns dabei auf g allein beschranken, da die Unter- 
schiede von / und s in den verschiedenen Arbeiten meist klein sind. In 
Tabelle VI sind diese g-Werte der bis jetzt untersuchten Supraleiter zu- 
sammengestellt. 

Bei Blei hat neuerdings Mapother**) sehr genaue Werte des Druck- 
koetfizienten des kritischen Magnetfeldes mit der direkten Methode er- 
halten. Der Vorteil seiner Messungen liegt darin, dass 0H ,/0p im ganzen 
supraleitenden Gebiet gemessen werden kann. Dies macht die Extrapola- 
tion auf JT = JT, wesentlich genauer. Er erhalt (0H ,/0f)r-1, = — 10°, 
(OH ./0f)1r-o0-n = — 7* 10-® Oersted dyn- cm? und g = 3. 

Der Druckkoeffizient des kritischen Magnetfeldes von Indium wurde 
auch von Kan, LASAREV und SupDovstov*) und MuencuH®) fiir Poly- 
kristalle sowie von Copy}*) an einem parallel zur tetragonalen Achse 
orientierten Einkristall untersucht. Diese Messungen sind in guter Uber- 
einstimmung mit unsern*’). 

An Quecksilber-Einkristallen wurden direkte Messungen von 0H ,/0p, 
von GRENIER®) durchgefiihrt. Die Fehler seiner Messungen sind leider 
ziemlich gross, da die Einkristalle teilweise durch das Experiment zer- 
stért wurden. Es ist deshalb nicht erstaunlich, dass die Ubereinstimmung 
mit unsern Resultaten — vor allem fiir g — nur qualitativ ist. JENNINGS 
und Swenson?) erhalten fiir den Druckkoeffizienten der kritischen 
Temperatur — 3,6-10-°°K/atm. Das ist etwas grésser als der Wert 

*) Vollstandige Zusammenstellung siehe J.L.OLsEN und H. Rourer, Helv. 
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— 3,0-10-*°K/atm, berechnet aus Greniers und unsern Messungen von 
0H,,/0p. Der Grund fiir diese Unstimmigkeit ist wahrscheinlich der, dass 
die von JENNINGS und SweENsoNn beniitzten Proben keine wirklichen 
Polykristalle waren?®). 

Von Thallium wurde vor allem 07,,/0f und dessen, Druckabhangigkeit 
in verschiedenen Arbeiten untersucht ‘4)®)!°)1%). Unsere Messungen von 
0H,/Op stimmen mit diesen Resultaten tiberein. Der Vorzeichenwechsel 
von 0H,/0p bei T = T, als Funktion der Kristallorientierung wird durch 
die Arbeit von Copy!) bestatigt ; er erhalt jedoch eine andere Tempera- 
turabhangigkeit des Druckkoeffizienten des kritischen Magnetfeldes. 
Diese Unterschiede mdgen davon herriihren, dass die sehr kleinen Lan- 
genanderungen beim Ubergang normal-supraleitend in beiden Fallen an 
der Grenze der Empfindlichkeit der Apparatur lagen. 

Bei Tantal hangen die supraleitenden Eigenschaften sehr stark vom 
Zustand des Materials ab. Dies zeigt sich ebenfalls deutlich beim Druck- 
koeffizienten des kritischen Magnetfeldes. Tal (breiter magnetischer 
Ubergang) und Ta IT (scharfer Ubergang) liefern ganz verschiedene Er- 
gebnisse. Unsere Messungen von Ta I, die 0T,/0p = — 1,2- 10-°°K/atm 
ergeben, sind in guter Ubereinstimmung mit den Untersuchungen an 
ahnlichem Material von FiskE**) und Hatton’). Sie erhalten 0T,/0p = 
—1,1-10-°°K/atm beziehungsweise — 1,2-10-°°K/atm. Bei Ta II er- 
geben unsere Messungen einen betrachtlich kleineren Wert fiir die Ande- 
rung der kritischen Temperatur mit dem Druck: 07 ,/0p = —0,6-10-5°K/ 
atm. JENNINGS und SWENSON?) erhielten fiir eine Probe mit ebenfalls 
sehr schmalem magnetischem Ubergang 07 ,/0p = — 0,26-10-5° K/atm. 
Die kritische Temperatur dieser Probe war erstaunlich niedrig (7, = 
4,30°K). Trotz dieser eher schlechten Ubereinstimmung mit unsern Mes- 
sungen erkennt man, dass die kritische Temperatur von Tantal mit 
schmalem magnetischem Ubergang durch einen Druck bedeutend weniger 
beeinflusst wird. 


3. Fehler 


In Tabelle III und IV sind der Ubersicht halber keine Fehlergrenzen 
angegeben. Die Fehlerquellen wirken sich bei allen untersuchten Supra- 
leitern ungefahr gleich auf g, # und s aus. Sie sind: Streuung der Mess- 
punkte, Naherung in der Extrapolation von 0H ,/0p, Unsicherheiten von 
/(1), Eichung und die verwendeten Elastizitatskonstanten. 

Am einfachsten kénnen die relativen Fehler von f& und s angegeben 
werden. Es handelt sich dabei nur um eine rohe Abschatzung. Die syste- 
matischen Abweichungen (Eichung, Elastizitatskonstanten und zum Teil 
auch die Naherung in der Extrapolation) verursachen einen relativen 
Fehler von 10%; die iibrigen (Streuung der Messpunkte, f’(1)) einen sol- 
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chen von 2-5%. Ausnahmen davon sind Blei (ungenaue Extrapolation), 
Thallium (sehr kleine Langenanderungen) und Ta I (grosse Streuung der 
Messpunkte). 

Fiir g ist es nur sinnvoll, den absoluten Fehler anzugeben, und zwar 
ist Ag = 2(4h + As). Fiir kleine Werte von g kommen fiir diese Ah und 
As die systematischen Fehler nicht in Betracht, da sie sich auf h und g 
gleich auswirken. 

Tabelle V gibt eine Zusammenstellung der relativen Fehler von f und s. 


Tabelle V 
Relative Fehler von # und s in Tabelle III und IV in % 


| In | Sn | Pb | Hg | Tl | Al | tat |Tart| Va | Ea 
Systematisch 10-]° 40 | 10.) 207 10| 2011 101 ‘10 | 10°] “xo 
Zufallig ROM To ees Stl eto 29 (ap | sal MEST ITS 
Tabelle VI 
Mittelwerte von g 
Peioe |eSa | Pb ote: | 11 


g |1+-0,5)2,7£0,5)3,04.1,9 1043]3,3-41 8-44 |-943 64 


V. Einfluss der Anderung des Atomabstandes 
auf die Supraleitung 
Matrutias"*) erhielt aus dem Vergleich der kritischen Temperaturen ver- 
schiedener Supraleiter mit gleicher Valenz und Kristallstruktur aber un- 
gleichem Atomvolumen fiir die Anderung der kritischen Temperatur mit 
dem Volumen fogende Regel**) : 


Thee IRA Ize (9) 


v bedeutet dabei das Atomvolumen und m die Atommasse. Der Expo- 
nent K entspricht unserm s (s = 0 log T,,/0 logv). Gleichung (9) gibt nur 
eine rohe Abschatzung von s, da der Isotopeneffekt mit 7, ~ m~ (an Stelle 
von 7, ~m-/) und der Einfluss der Elektronenkonfiguration auf das pe- 
riodische Potential gar nicht beriicksichtigt wurde. Besonders der zweite 
Punkt ist der Grund fiir die schlechte Ubereinstimmung von Gleichung (9) 
mit der experimentell bestimmten Volumenabhangigkeit der kritischen 
Temperatur. Dies zeigen sehr deutlich die beiden Reihen Ti-Zr—Hf und 
Ta-V-Nb. Setzt man den Isotopeneffekt in seiner richtigen Form in 
Gleichung (9) ein, so hangt der Wert von Hf sehr davon ab, mit welchem 
andern Supraleiter man Hafnium vergleicht. Bei Hf-Ti erhalt man 
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K = 1,2, wahrend Hf-Zr K = 8 ergibt. Ahnliche Unterschiede treten auch 
bei der Reihe Ta-~V_-Nb auf. Hier kann K sogar das Vorzeichen wechseln. | 

Nach den neueren Theorien ist die Elektron-Phonon-Wechselwirkung | 
verantwortlich fiir das Auftreten der Supraleitung. Die Verschiebung von 
T,, durch eine Anderung des Volumens des Supraleiters lasst sich damit 
aut den Einfluss einer Volumenadnderung auf die Elektron- Phonon-| 
Wechselwirkung zuriickfithren. Nach der Bardeen-Cooper- Schrieffer- | 


Theorie der Supraleitung ist die kritische Temperatur gegeben durch 4°) | 


1 
T.~ hw: exp (- xT) (10) | 


| 


«w bedeutet dabei eine charakteristische Phononenfrequenz, N die Zus| 
standsdichte am absoluten Nullpunkt und V die fiir die Supraleitung 


verantwortliche Elektron-Elektron-Wechselwirkungskonstante. Durch | 
Ableiten von Gleichung (10) nach dem Volumen erhalt man 
1 

$= — 6+ a ey) (11) 
c ist die Griineisenkonstante (c = — dlogw/dlogv), y bedeutet die Ande- | 
rung von V mit dem Volumen (y = Olog V/dlogv). NV bestimmt sich aus 
Gleichung (10), wobei die Wahl der charakteristischen Phononenfrequenz 
nicht kritisch ist. Fiir @ wurde nach PINEs*®) 3/5(k0/h) gewahlt*). 


Um nach Gleichung (11) die Anderung der kritischen Temperatur mit 
dem Volumen zu erhalten, muss noch gy bekannt sein. MOREL*’) berechnete 


die Elektron-Elektron-Wechselwirkung und deren Abhangigkeit vom | 
Volumen fiir verschiedene Supraleiter. Er erhalt lediglich fiir den | 
Coulombterm der Elektron-Elektron-Wechselwirkung eine schwache Ab- | 


hangigkeit vom Volumen, wahrend sich die Elektron-Phonon-Wechsel- 
wirkung als konstant erweist. In Tabelle VII sind die berechneten Werte | 


VON YP (Pper) und die damit nach Gleichung (11) bestimmte Anderung der | 


kritischen Temperatur mit dem Volumen (s;,.,) angegeben. Wie man sieht, 
ist die Ubereinstimmung von s,,, mit den experimentell erhaltenen Wer- 
ten von s (s,,) bei Indium, Zinn und Blei befriedigend, bei Quecksilber, 


Thallium und Aluminium aber schlecht. 
Weiter sind in Tabelle VII die Werte von y, die man aus der experi- 


mentellen Bestimmung von s erwartet, angegeben (px). Im Gegensatz | 


zum Ergebnis des Morelschen Berechnungsverfahren muss danach eine | 
betrachtliche Volumenabhangigkeit der Elektron-Elektron-Wechsel- | 


wirkungskonstanten angenommen werden um die Anderung von i” 
mit dem Volumen zu erkliren. 


*) @ bedeutet die Debye-Temperatur. 
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Tabelle VII 


| m | so | pb | we [nm | a | ca [tan] v | ta 


Sha SOMO aes les Oued Sally. 2451 3) 2a ki g.s 
Sber Zool 8.0 | 4,8 1 24 9,0 | 50 

Pher Oth ny Omen O24 mon | Ors 

Pew dps eH O36 20-7) es 3 Sewers = = = 
oc LOMb 2,71 3 10 Seal coal eas 611 | <0je|ke3y 
ee ea 2 alee |, 234) 2.0 |0,3-|. 3 6 1,5. |=0,5.| 04 


Bildet man die Summe von g und @, so zeigt sich, dass fiir alle unter- 
suchten weichen Supraleiter mit Ausnahme von Thallium und Cadmium 
gilt 

Z<pt+g= pene (11a) 

das heisst die Volumenabhangigkeit der totalen Elektron-Elektron- 
-Wechselwirkung ist nahezu konstant, und zwar ist g + » & ¢ (c = Griin- 
eisenkonstante). Die Resultate von Thallium und Cadmium wiirden 
moglicherweise auch besser mit Gleichung (11a) iibereinstimmen, wenn an 
Stelle von s die Werte von s’ in Gleichung (11) eingesetzt werden. Letztere 
k6nnen aber leider fiir diese beiden Supraleiter nicht berechnet werden. 
Bei Cadmium kann dazu noch eine bevorzugte Orientierung der einzelnen 
Kristallite der untersuchten Proben fiir den Wert von s eine Rolle spielen. 

Bei den harten Supraleitern ist die Anderung der kritischen Tempera- 
tur mit dem Volumen verhaltnismassig klein oder sogar negativ. Die 
Volumenabhangigkeit der totalen Elektron-Elektron-Wechselwirkung ist 
deshalb viel kleiner als man auf Grund von Gleichung (11a) erwarten 
wiirde. Am besten erfiillt noch TaII, das sich in mancher Hinsicht wie 
ein weicher Supraleiter verhalt, die Gleichung (11a). 

Sind die supraleitenden Ubergangsmetalle durch magnetische Atome 
verunreinigt, so ist ein Vergleich der Messresultate nicht mehr so einfach. 
Es tritt dann in der Elektron-Elektron-Wechselwirkung ein zusatzlicher 
Term, die Austauschwechselwirkung, auf, dessen Einfluss auf die Volu- 
menabhangigkeit von 7, und NV ganz betrachtlich sein kann. Nach 
BALTENSBERGER®) gilt fiir die kritische Temperatur bei einer Konzen- 
tration ” von magnetischen Fremdatomen 


T(x) =T,(0) (1—0,88%) *<0,9. (12) 


Die Kopplungskonstante K ist von der Form x= anN/kT,(0). Dabei be- 
deuten T,(0) die kritische Temperatur des reinen (n= 0) und T,,(K) die- 
jenige des verunreinigten Metalls. « enthalt Gréssen wie Ionenspin, 
Austauschintegral usw. und ist nur sehr schwach volumenabhangig. Da- 
mit erhalt man durch Differentiation von Gleichung (12) 
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T,(*) Oy (13) 


T, (0) 's (#) SAS 


s(0) und s(x) bedeuten die logarithmischen Ableitungen von T (0) und | 
T (x) nach dem Volumen. Weiter wurde angenommen, dass g fiir das | 


reine und verunreinigte Metall den gleichen Wert besitzt. 


Wendet man Gleichung (13) auf die Resultate von Lanthan II an, so | 


erhalt man s(0) = — 1,4 (gestrichelte Linien in Fig. 18). Damit ergibt 


sich fiir die Volumenabhingigkeit der totalen Elektron-Elektron- | 
Wechselwirkung dlog NV /Ologv = 0,6. Dieser Wert ist bedeutend kleiner | 


als der von Gleichung (11a) geforderte. 


9 Tel) 


Slo 


Amisotropieeffekte. Fiir Indium und Quecksilber erhalt man aus dem 


Experiment nur eine kleine Anisotropie von dlog NV /Ologv — bei Indium 
ist die eine betrachtliche Anisotropie aufweisende Griineisenkonstante 
bedeutend kleiner als der fast isotrope Wert von s, bei Quecksilber ist 


sowohl s als auch die Griineisenkonstante nahezu isotrop. Bei Zinn da- | 
gegen wird eine merkliche Anisotropie von dlog NV /dlogv auftreten. Sie | 


ist von der gleichen Gréssenordnung wie diejenige von s und g. 


VI. Einfluss der Anderung des Atomabstandes 
auf die Zustandsdichte 
Verkleinert man in einem Metall den Atomabstand, so werden die 
Bander der Elektronen im allgemeinen breiter. Als Folge davon verringert 
sich die Zustandsdichte an der Fermigrenze pro Energie und Mol. Man 
erwartet deshalb fiir g (= dlog N/dlogv) einen positiven Wert. Nach Ta- 
belle VI trifft dies fiir die weichen Supraleiter mit Ausnahme von Cad- 
mium zu. Bei Quecksilber, Cadmium und Aluminium ist g aber ungewohn- 
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lich gross. Im folgenden soll versucht werden, eine Erklarung fiir die 
experimentell bestimmten Werte von g zu finden. Die Ubergangsmetalle 
werden am Schluss dieses Abschnittes gesondert behandelt. 

Freves Elektronengas: Nach dem Sommerfeld-Modell des freien Elektro- 
nengases erhalt man g = 2/3. Dieses Modell liefert allgemein Werte fiir 
die Zustandsdichte an der Fermiflache, die auch im Falle mehrwertiger 
Metalle in guter Ubereinstimmung mit dem Experiment sind. Trotzdem 
ist nattirlich nicht zu erwarten, dass es die Volumenabhangigkeit der 
Zustandsdichte erklart. So zeigt sich nach Tabelle VI nur bei Indium 
eine qualitative Ubereinstimmung mit dem Modell des freien Elektronen- 
gases, bei den tibrigen Supraleitern treten aber grosse Unterschiede auf. 
Es wird deshalb versucht, mit Hilfe eines Mehrbander-Modells eine bes- 
sere Ubereinstimmung mit dem Experiment zu finden. 

Das «Modell der starren Bander». Nach dem Modell der starren Bander 
(«Rigid Band Model») verursacht eine Anderung des Atomabstandes 
einzig eine Verschiebung der Bandrand- und Fermienergien mit einer 
gleichzeitigen Dehnung der Brillouinzonen (Fig. 19). Der Beitrag einer 


Brillouinzone ~~~ 


Fermigrenze — 


Fig. 19 


Modell der starren Bander 
A urspriingliche Brillouinzone 
B Brillouinzone bei Kompression des Kristallgitters 


Elektronen- oder Léchertasche («Pocket») zur Zustandsdichte an der 


Fermigrenze sei N;. Dannist N/V ~ Vu | &; — Roi | = Var | Ri |, Var = 
Molvolumen). Die Anderung von N, ist somit gegeben durch 
AN; _ AVu , |Aki| _ 40 , [Abel _ 9/3 40 ‘a 
eee ee Ege oy 


Fiir | k,; | als Vektor der Zonengrenze gilt | k,;| ~/* ~v~. Durch 
Summation iiber alle Taschen erhalt man fiir g den Wert 2/3. Das Modell 
der starren Bander ergibt also genau den gleichen Wert fiir g wie das 
Sommerfeld-Modell des freien Elektronengases. Um zu grossen Werten 
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von g zu gelangen, muss man schon annehmen, dass ein bedeutender Teil 
yon N mit einer sehr hohen Potenz von k abhangt. Da aber bei den mehr- 
wertigen Metallen die Energie fiir den grossten Teil der Fermiflache qua- 
dratische k-Abhangigkeit zeigt (Kugeln, Ellipsoide, Zylinder), ist eine 
solche Annahme kaum gerechtfertigt. ; 

Unabhiingige Verschiebung der Bandrinder. Durch die Anderung des 
Atomabstandes wird E(k) in viel komplizierterer Weise als nach dem 
Modell der starren Bander beeinflusst. Insbesondere kénnen sich die ein- 
zelnen Bandrander verschieben oder deformieren, ohne dass die Fermi- 
energie sich wesentlich dndert. Fig. 20 zeigt ein entsprechendes Zwei- 
bandermodell. Die tiefste Energie des Bandrandes EF liegt hier knapp 
unterhalb der Fermienergie. Dann dient das erste Band bei einer kleinen 


1. Band 


Verschiebung von Ez, als Elektronen- oder Lécherreservoir, so dass 
AE' > A E, gilt. Die Zustandsdichte des zweiten Bandes an der Fermi- 
grenze sei N,, die totale Zustandsdichte N. Die Anderung von N mit 
E’ ist dann gegeben durch 


AE’ 
AN ~ AN, ~ 1/2 ee (15) 


Setzen wir die relative Anderung von E’ mit dem mittleren Atom- 
abstand (7/E’)(0E’/0r) = «, so gilt 


SOdoga,. 2. VE’ VEr (16) 
Dabei wurde N durch /F,y ersetzt. Es bleibt nun der Koeffizient « in 
Gleichung (16) zu untersuchen. Er gibt im wesentlichen die Verschiebung 
der Bandrandenergie bei einer Anderung des Atomabstandes an. Um 
diese abzuschatzen, soll die Methode von WIGNER und SeIrz zur Erkla- 
rung der Kohasion der Metalle hinzugezogen werden’). 

Der Zustand mit der Energie E,(k) im Metall habe im freien Atom die 
Energie Ey. Die Energiedifferenz E ,-E,, kommt dadurch zustande, dass 
die Elektron-Wellenfunktion y des Atoms deren Form im periodischen 
Potential angepasst wird. Muss nur die Ableitung von y am Rande der 
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Wigner-Seitz-Zelle angepasst werden (zum Beispiel am untern Bandrand 
(k = 0) und fiir gewisse Symmetriepunkte der Brillouinzonen) so erhalt 
man 


EN = E,—E, ~ [ p (Op/0r) af (17) 


wobei tiber die Oberflache der Wigner-Seitz-Zelle zu integrieren ist. Muss 
sowohl y als auch 0y/0v am Rande der Wigner-Seitz-Zelle angepasst wer- 
den, so ist die Berechnung von E"bedeutend komplizierter. Zur Berechnung 
von £" nehmen wir an, dass y in einen r-abhangigen Teil separierbar sei, 
und dass die Wigner-Seitz-Zelle in erster Naherung kugelférmig ist. Man 
erhalt dann 


NV ow 
ae ee) ai ne) : (2e() es 
rR rR rR 


0 log r 0 log y 0 logy 


Dabei ist R der Zellenradius. Das erste Glied auf der rechten Seite von 
Gleichung (18) riihrt von der Anderung der Zellenoberflache her. Da 


E"=-+ E’, modifiziert sich Gleichung (16) zu 
pital. Be cag Sle 
re ee ay Bf. (19) 


Das Vorzeichen in Gleichung (19) hangt von der gegenseitigen Lage von 
E,, E, und E, ab. 

Um die Berechnung von f zu vereinfachen, wurden Wasserstoffeigen- 
funktionen gewahlt. Tabelle VIII gibt f fiir einige Wasserstoffeigenfunk- 
tionen mit verschiedenem Symmetriecharakter fiir einen Zellenradius von 
2 A. Der Wert von f hangt natiirlich stark von der gewahlten Wellen- 


Tabelle VIII 


funktion und der Zellengriésse ab. Die Bindungsenergie E" im Faktor f 
kann von der gleichen Gréssenordnung wie E;, sein. Da E’ < Ep ange- 
nommen wurden, ist unter Umstanden / > 1. 

Diese Abschatzung der Verschiebung des Bandrandes durch eine An- 
derung des Atomabstandes beruht nun allerdings auf verschiedenen An- 
nahmen, die in Wirklichkeit nicht zutreffen: 

1. Fiir +0 ist es unméglich, die Wellenfunktion nur durch Anpassen 
der Ableitung am Rande der Wigner-Seitz-Zelle auf die durch die Gitter- 
periodizitat geforderte Form zu bringen. Die Berechnung der Energie- 
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differenz Atom-Metall eines Zustandes und besonders deren Abhangigkeit 
von der Zellengrésse ist dann dusserst kompliziert. 

2. Um fiir einen bestimmten k-Vektor durch die Anpassung ein Energie- 
minimum zu erhalten, ist meistens eine Uberlagerung von Wellenfunk- 
tionen mit verschiedenem Symmetriecharakter ndtig. 

3. Die Randbedingungen fiir die Anpassung der Wellenfunktion hangen 
stark von R ab. 

4. Bei mehrwertigen Metallen werden immer mehrere Bandrander in 
der Nahe der Fermigrenze liegen. Die Anderung der Zustandsdichte wird 
nicht mehr in so einfacher Weise wie in Gleichung (15) von den Energie- 
verschiebungen an den Bandrandern abhangen. 

5. Selbstverstandlich sollten die richtigen Wellenfunktionen des be- 
treffenden Atoms angepasst werden und nicht die Wasserstoffeigenfunk- 
tionen. 

Die Zustandsdichte wird also bedeutend komplizierter durch eine 
Anderung des Atomabstandes beeinflusst. Unter der Annahme, dass sich 
die Fermienergie nicht wesentlich verschiebt, erhalt man an Stelle von 
Gleichung (19): 


c= 7S | ilk) BAe) as (20) 


/,(k) und £;(k) entsprechen den Gréssen / und f# in Gleichung (19) fiir den 
Zustand k des 1-ten Bandrandes. In obiger Gleichung wird iiber den 
Bandrand integriert und tiber alle Bandrander, die in der Nahe der 
Fermigrenze liegen, summiert. Das Vorzeichen, das die gegenseitige Lage 
von E,, E;(k) und FE; beriicksichtigt, ist jetzt in /,(k) enthalten. 

Vergleich nut den experimentellen Resultaten. Nach dem vorhergehenden 
Abschnitt sind fiir eine starke Anderung der Zustandsdichte mit dem 
Volumen grosse /;(R) (kleine Taschen der Fermiflache) oder grosse £;(k) 
(starke Volumenabhangigkeit von E(k)) besonders giinstig. Die Werte 
von # in Tabelle VIII lassen vermuten, dass fiir grosse Werte von g haupt- 
sachlich /;(k) verantwortlich ist. 

Nach Arbeiten von HEINE) und Harrison») sollte die Fermiflache 
von Aluminium ganz kleine Taschen besitzen. Herne erhalt Locher in 
der ersten, HARRISON Elektronen in der dritten Zone. Mit diesen Elek- 
tronentaschen der Fermiflache liesse sich die sehr grosse Volumenabhian- 
gigkeit der Zustandsdichte von Aluminium erklaren. Messungen des Hall- 
effektes in hohen Magnetfeldern von Litu1®! zeigen, dass das Modell von 
Harrison das wahrscheinlichere ist. Es ware deshalb interessant zu 
sehen, ob der Wert von g bei Zulegierung eines niederwertigeren Metalls 
(Wegbringen der Elektronentaschen) stark gedindert werden kénnte. 

Das wie Aluminium dreiwertige Indium ist zwar tetragonal, weicht 
aber nur wenig von der kubischen Struktur ab. Es besitzt im Gegensatz 
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zu Aluminium einen sehr kleinen Wert von g. Eine Erklarung ware, dass 
entweder die kleine Verzerrung des kubischen Gitters oder die von Alu- 
minium verschiedene Ionengrésse geniigt, bei Indium die kleinen Taschen 
der Fermiflache wegzubringen. 

Die beiden ziemlich grossen Werte von g von Quecksilber und Cadmium 
weisen auch bei diesen beiden zweiwertigen Supraleitern auf die Existenz 
kleiner Taschen der Fermiflache hin. Blei, Zinn und Thallium zeigen be- 
ziiglich der Anderung der Zustandsdichte mit dem Volumen keine Be- 
sonderheiten. 

Anisotropie. Bei Indium und Quecksilber zeigt die Volumenabhangig- 
keit der Zustandsdichte an der Fermigrenze praktisch keine, bei Zinn 
jedoch eine betrachtliche Anisotropie. Fiir Indium und Zinn ist dieses 
Verhalten beim Betrachten der Kristallstruktur leicht einzusehen. Die 
kleine Abweichung von der kubischen Struktur verzerrt die Fermiflache 
bei Indium nur unmerklich, wahrend sie durch die starke Abplattung der 
Einheitszelle bei Zinn bedeutend mehr deformiert wird, so dass auch die 
Volumenabhangigkeit der Zustandsdichte eine gréssere Anisotropie be- 
sitzen sollte. Das Verhalten von Quecksilber ist aber nicht mehr so leicht 
verstandlich. Wegen der Asymmetrie der Brillouinzonen und der grossen 
Anisotropie der elastischen Konstanten, kommen bei Dehnungen des 
Kristaligitters parallel und senkrecht zur Symmetrieachse fiir Gleichung 
(20) verschiedene /,;(k) und §;(k) in Betracht. Man erwartet deshalb auch 
fiir g eine betrachtliche Anisotropie. Das ist aber, wie das Experiment 
zeigt, nicht der Fall. 

Eine ahnliche Anisotropie wie die Volumenabhangigkeit der Zustands- 
dichte zeigt bei diesen drei Metallen auch der elektrische Widerstand, die- 
jenige der elastischen Konstanten und des thermischen Ausdehnungs- 
koeffizienten ist aber ganzlich verschieden davon (Tab. IX). 


Tabelle IX 
Vergleiche verschiedener Anisotropieeffekte 


Hg 
rhomboed. 


Struktur 
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i= fastisotrop a= anisotrop A = stark anisotrop. 
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Harte Supraleiter, Es wurde an anderer Stelle®) die Vermutung aus 
gesprochen, dass bei den Ubergangsmetallen keine so einfache Beziehung 
zwischen y und N mehr besteht wie bei den Metallen mit voller d-Schal e. 
Es ist deshalb etwas fraglich, die Resultate der Volumenabhingigkeit von 
y in gleicher Weise wie in Gleichung (+c) auch auf N zu iibertragen. ; 


Schlussbemerkungen 

In den letzten beiden Kapiteln wurde versucht, die Resultate der Ex : 
perimente wenigstens qualitativ zu deuten. Die Ergebnisse seien hier 
kurz zusammengefasst. 

1. Die Volumenabhingigkeit der totalen Elektron-Elektron-Wechsel- |] 
wirkung ist bei den meisten untersuchten Supraleitern gleich gross, und 
zwar gilt dlog NV /dlogy = 2. . 

2. Die Anisotropie der Volumenabhingigkeit von NV ist bei Indium, 
Zinn und Quecksilber ungefahr gleich derjenigen von T.. 

3. Die Anderung der Zustandsdichte an der Fermigrenze mit dem 
Volumen wird hauptsachlich durch eine von der Anderung der Fermi. 
energie unabhangige Verschiebung-der Bandrainder hervorgerufen. 

4. Die Anisotropie der Volumenabhangigkeit der Zustandsdichte ka 
bei Indium und Zinn aus deren Kristallstruktur verstanden werden, Es 
war jedoch nicht méglich, eme Erklarung fiir die kleine Anisotropie bet 
Quecksilber zu finden. ; | 


Herm Prof. Dr. P. GRASSMANN, dem Vorsteher des Instituts, méchte 
ich fiir seme freundliche Unterstiitzung herzlich danken. Zu tiefem Dank 
bin ich P. D. Dr. J. L. OLSEN fiir wertvolle Ratschlige beim Experiment 
und viele anregende Diskussionen verpflichtet. Weiter sei Herrn Drv 
B. Lutst fiir sem Interesse an dieser Arbeit sowie den Herren Dres. 
J. MULLER und J. Bupnre fiir die Uberlassung verschiedener hochreiner 
Vanadium- beziehungsweise Tantalproben gedankt. Diese Arbeit wurde 
finanziell durch Kredite aus dem «Aluminiumfonds Neuhausen» und dem 
«Arbeitsbeschaffungskredit des Bundes» unterstiitzt. 
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Der plétzliche, kurzzeitige Anstieg der kosmischen Strahlung 
vom 4. Mai 1960 nach der Registrierung 
der Nukleonenkomponente am Jungfraujoch 


von H. Debrunner, F. G. Houtermans und W. Lindt 
Physikalisches Institut der Universitat Bern 


Am 4. Mai 1960 konnten wir mit der Neutronenzahlapparatur B 203 
nach Simpson!) am Jungfraujoch (Héhe 3550 m ii. M., geomagn. Breite 
47° 56’ N, geogr. Lange 7° 59’ E) eine aussergewohnliche und kurzfristige 
Erhéhung der Intensitat der Nukleonenkomponente der kosmischen 
Strahlung festhalten. Die druckkorrigierten 15-min-Ablesungen der Ap- 
paratur sind in Tabelle 1 und Figur 1 durch die prozentuale Abweichung 
von der fiir die Zeit vom 1. 8. 1959 bis 1. 8. 1960 ungefahr giiltigen mitt- 
leren Intensitat J) = 3 - 10° cph wiedergegeben: Die Resultate zwischen 


Tabelle 1 
4. Mai 1960 Neutronenmonitor-Daten B 203 
A: Prozentuale Abweichung der Neutronenintensitat von dem fiir die Zeit vom 


1. 8. 1959 bis 1. 8. 1960 ungefahr giiltigen Mittelwert I) = 3 - 10° cph. 
B: Messintervall (GMT). 


B A B A 
00.30-01.30 — 1,23 11.45—12.00 + 0,04 
01.30—02.30 —0,95 12.00-12.15 + 0,34 
02.30—03.30 — 1,31 12.15-12.30 + 0,34 
03.30—-04.30 — 1,36 12.30-12.45 — 0,98 
04.30—05.30 — 1,47 12.45-13.00 — 0,69 
05.30—06.30 — 1,06 13.00-13.15 — 0,10 
06.30—07.30 —0,77 13.15-13.30 = AOS! 
07.30—-08.30 —1,78 13.30-14.30 —0,25 
08.30—09.30 — 1,34 14.30-15.30 = 1,07 
09.30—-09.45 — 0,57 15.30-16.30 —1,56 
09.45-10.00 —1,89 16.30-17.30 — 0,97 
10.00-10.15 — 1,66 17.30-18.30 —1,04 
10.15-10.30 — 1,66 18.30-19.30 —0,78 
10.30-10.45 ++ 7,62 19.30—20.30 —0,25 
10.45—-11.00 Se lsd i 20.30—21.30 — 0,40 
11.00-11.15 5p ADS 21.30-22.30 — 0,38 
11.15-11.30 + 2,26 22.30—23.30 — 0,07 
11.30-11.45 + 0,63 23.30—24.30 — 0,90 
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10.30 und 11.00 GMT zeigen gegeniiber den Werten von 10.00 bis 10.30 
einen Anstieg von 9,3 + 0,6°%, wobei der mittlere statistische Fehler der 
einzelnen 15-min-Messung 0,4°% betragt. Der erste abrupt erhdhte 15- 
min-Wert erfasst also das Intervall von 10.30-10.45, und der Einsatz des 
Anstieges konnte aus der kontinuierlichen Registrierung mit einer Zeit- 


110 


STATISTISCHER FEHLER ] 
108 -— DER 15—min- WERTE 


NEUTRONENINTENSITAT — (PROZENTE) 


oo +- 
ie 
7 7] = U 


Fig. 1 
4. Mai 1960; Neutronenmonitor-Daten B 203 


konstanten von 400 sec auf 10.32 + 2 min bestimmt werden. Das Maxi- 
mum wurde um 10.50 + 2 min erreicht. Die Fehlergrenze wurde durch 
die halbe Abweichung der Einsatzpunkte des Anstieges (bzw. der Maxi- 
malpunkte) der beiden Apparaturen angenommen. Nach 11.00 sinkt die 
Intensitat und erreicht nach 12.30 wieder das Niveau, das vor Einsatz der 
Erhohung registriert wurde. Dieses Ereignis, das weltweit erfasst wurde 
2)3) steht sicherlich mit der solaren Eruption in Zusammenhang, die von 
10.20-10.25 in 11° N, 90° W festgehalten werden konnte‘), und stellt seit 
23. Februar 1956 den ersten spontanen Anstieg der Nukleonenkomponente 
der kosmischen Strahlung dar, die auch in mittleren Breiten nachgewie- 
sen werden konnte. Dabei ist festzuhalten, dass 


1. der Ausbruch vom 4. Mai gegeniiber den friihern solchen Ereignissen 
sehr kurzfristig war, 

2. wir beim Einsatz des Anstieges gerade knapp ausserhalb des soge- 
nannten «impact zones» lagen®) und 

3. die kosmische Strahlungsintensitéat sich am 4. Mai vom Forbush- 
Abfall, der am 30. April einsetzte, allmahlich wieder erholt hatte. 


Schliisse iiber das Spektrum der zusatzlichen Strahlung sowie tiber das 
zeitliche Abfallgesetz nach Erreichen des Maximums werden sich erst aus 
dem Vergleich der Daten aller Registrierapparaturen der kosmischen 
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Strahlung ziehen lassen. Die detaillierten Daten unserer Station wurden 
zum Zwecke einer umfassenden theoretischen Bearbeitung an die drei 
Sammelzentren der internationalen geophysikalischen Kooperation ein- 
gesandt. | 

Die Registrierung der kosmischen Strahlung am Jungfraujoch wird 
durch den Schweizerischen Nationalfonds und die Kommission fiir Atom- 
wissenschaft finanziert, und die Apparatur ist in den Gebauden der Hoch- 
alpinen Forschungsstation Jungfraujoch untergebracht. Allen diesen In- 
stitutionen sei fiir ihre Unterstiitzung unserer Arbeit bestens gedankt. 
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Wolfgang Pauli 


1900 — 1958 


Das vorliegende Heft der Helvetica Physica Acta ist dem Andenken von 
Wolfgang Pauli gewidmet. Es hat wohl selten einen Physiker gegeben, der 
vie er das gesamte riesige Gebiet der Physik mit all ihren Verzweigungen be- 
Lerrschte und tiberblickte. Es gab kaum ein Teilgebiet dieser Wissenschaft, 
las er nicht mit intensivem Interesse verfolgte. Aus diesem Grunde war es 
cht notig, eine spezielle Auswahl der hier gesammelten Arbeiten nach in- 
valtlichen Gesichtspunkten vorzunehmen. In erster Linie soliten natiirlich 
Phystker vertreten sein, die Pauli wissenschaftlich nahe standen, sei es als 
hemalige Schiiler oder als Kollegen, die mit thm gearbeitet haben. Dann 
sber sind tiberhaupt Phystker vertreten, die zur Zeit in der Schweiz tatig sind. 

Nach V ollendung der micht-relativistischen Quantenmechantk, die mit dem 
Pauliprinzip und Paulis nicht-relativistischen Theorie des Spins abschloss, 
alt sein Hauptinteresse und seine Liebe der Quantenelektrodynamik und 
Juantenfeldtheorte. Zu diesem zentralen, und bis heute ungelosten Problem 
ley Physik kehrte er immer wieder, trotz seiner weitverzweigten sonstigen 
nteressen, zurtick. Dementsprechend sind auch in diesem Heft eine grissere 
Anzahl von Arbeiten diesem Gebiet gewidmet. Paulis grosste Leistungen sind 
ner wohl die Formulierung der Quantenelektrodynamtk selbst, zusammen 
mit Jordan und Heisenberg, (und gleichzeitig mit Dirac) und dann das Auf- 
eigen der Verkniipfung, die zwischen dem Spin eines Tetlchens und dessen 
statistik besteht. Diese beruht wesentlich auf der Kombination von Quanten- 
nechanik und Relativitatstheorie. Die letzteren Arbeiten sind sehr charakte- 
istisch fiir Paulis Geist, der mehr dazu nergte, allgemeine exakte Zusammen- 
dinge aufzudecken, als spezielle physikalische Probleme zu behandeln. 
Yaher auch sein intensives Interesse an der Gruppentheorre und thren phy- 
ikalischen Auswirkungen. Die spdateren Arbetten tiber Feldtheorte waren 
otwendigerweise mehr kritischen Charakters. Das Zentralproblem — die 
‘onvergenz der Feldtheorie — blieb ja ungelést, und Paulis Arbeiten waren 
aehr dazu angetan, die Tiefe und Schwierigkeit des Problems zu wnter- 


streichen, als vorliufige Lésungsversuche zu unternehmen, die sich vermut- 
lich doch als unbrauchbar herausstellen wiirden (obwohl es auch solche Ar- 
beiten von Pauli gibt, wie zum Beispiel die Arbeiten iiber starke Kopplung 
in der Mesontheorie, die Regularisierung, um nur die wichtigsten zu nennen). 

Auf die wichtigen Arbeiten Paulis auf anderen Gebieten, insbesondere 
auch tiber das H-Theorem — dessen endgiiltige Aufklarung weitgehend durch 
ihn gefordert wurde —, seit hier nicht naher eingegangen. Ebensowenrg ist es 
méglich, den ungedruckten Teil von Paulis Werk voll zu wiirdigen: Seine 
unerhérte kritische Fahigheit hat alle Gebiete der Physik auf indirekte Weise 
befruchtet. Zahlreiche Arbeiten anderer Autoren (zum Teil recht wichtige) 
verdanken ihre Existenz einem miindlichen Gesprach mut Pauli oder einer 
kritischen Diskussionsbemerkung auf einer Konferenz. Auch manche went- 
ger wertvolle Arbeit blieb auf diese Art gliicklicherweise ungedruckt. 

Dagegen sei noch auf eine ganz andere Arbeitsrichtung Paulis hingewtesen. 
Sein Interesse war nicht auf Physik allein beschrankt. Erkenntnis ganz all- | 
gemein war seine Leidenschaft. Physik war der thm naheliegende Teil von 
Naturerkenntnis, der Teil, der sich mit lebloser Materie beschajtigt. Aber 
wie verhdlt sich Physik zur Wissenschaft des Lebendigen? Mit intensivem 
Interesse verfolgte er die Fortschritte in Biologie und Psychologie. Pauli war 
kein Anhdnger des wissenschaftlichen Materialismus, der glaubt, dass auch 
das Leben vollstdindig durch physikalische und chemische Gesetze erklart 
werden kénne. Seine Denkrichtung in dieser Frage war wohl stark durch 
Bohrs Spekulationen tiber die Grenze zwischen Physik und Biologie beein- 
flusst. Seine Neugier in dieser Hinsicht blieb aber im wesentlichen un- 
befriedigt, was bet dem gegenwartigen Stand der biologischen Forschung und 
der vorherrschenden Tendenz kaum anders sein konnte. Dagegen fiihrte sein | 
Interesse an diesen Gebieten zu einer lebhaften und fruchtbaren Zusammen-, 
arbert mit Jung. Leider war es unméglich, auch diese Arbeitsrichtung) 
Pauls in diesem Heft zum Ausdruck zu bringen. Die vorliegenden Arbeitenil 
sind weniger als direkter Ausdruck von Paulis Werk gedacht, sie sollen viel- 4 
mehy lediglich die Erinnerung an diesen grossen Geist wach erhalten. 


W. Heitler 


Talal 


Systems of Observables in Quantum Mechanics 


by J. M. Jauch 
Office of Naval Research, London (England) 


Abstract. The self adjoint linear operators which represent the observables of a 
physical system are in general not an irreducible system. Because a complete set 
of commuting observables must determine the state of a physical system un- 
ambiguously the observables generate an algebra of operators which must contain 
a maximal abelian subalgebra. The structure of such algebras is investigated and 
it is shown by applying the theory of the direct integral of Hilbert spaces that there 
exists always a unique canonical representation of the Hilbert space as a direct 
integral in such a way that the transformations which are induced by the observables 
in the component subspaces are irreducible. 


1. Introduction 


In this paper we shall analyze the mathematical structure of the sets 
of operators which represent observables in a quantum mechanical sy- 
stem. Until recently it has generally been assumed, either tacitly or 
overtly, that such operators form an irreducible system in the space of 
the state vectors. And indeed the simple systems usually encountered 
in ordinary atomic physics are of this kind. Yet as Wick, WIGHTMAN, 
and WIGNER have first pointed out, there are important physical systems 
for which this is not the case!). In such systems not every self-adjoint 
operator is an observable. In W3 the example given for such operators 
which are not observables are the field operators of a spinor field. Another 
example are the 1- and 2-components of the isotopic spin operators?). 
When this phenomenon occurs we speak of superselection rules. 

Under these circumstances one may well ask the question what one 
can state in general about the structure of the sets of operators which 
represent the physical observables. In this general form the question 
does not seem to be well set since there are no known criteria by which 
one might characterize sets of operators as observables of a real physical 
system. However there is an important restriction on such systems which 
stems from the fact that there must exist a ‘complete set of commuting 
observables’. Roughly speaking the existence of such a set means that the 
set of all observables cannot be too small, although it may not have to be 
an irreducible set. It will be shown in this paper that this condition leads 
to a complete structure theory of the systems of physical observables 
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with the very simple result that to every physical system belongs a unique 
decomposition of the Hilbert space in such a manner that the observables 


act irreducibly on the component spaces. 


2. Complete Sets of Commuting Observables 


The need for this concept arises from the problem of assigning state 
vectors to sets of measurements on a physical system. The state vectors 
are elements in a separable Hilbert space § and the observables are re- 
presented as linear operators on §. 

The measurements which we are considering here are those which 
Pau t has called measurements of the first kind*). They are characterized 
by the property that a repetition of a measurement of the same kind 
immediately afterwards gives the same result as the preceding measure- 
ment with probability one. They alone are suitable for the determination 
of the state of a system. 

For instance if A is the operator, representing such a measurement and 
the result of an experiment was an eigen value a of A then the state 
vector y after this measurement is an eigen-state of A with the eigen 
value a: 


Ay=ay ; (218) 


If the eigen value a is non-degenerate, that is if, apart from normalization 
there belongs only one eigen vector to the eigen value a, then the mea- 
surement of A with the result @ is just sufficient for the complete deter- 
mination of the state. Any additional measurement on this system will 
either give no new information or it will destroy the information already 
obtained by the first measurement. 

In general one cannot expect that a single measurement will determine 
the state. Thus if the eigen value a is degenerate then additional in- 
dependent measurements are possible which do not interfere with each 
other. For example the momentum measurement of an electron does not 
determine the state of the electron no matter how accurately it has been 
performed. The reason is that there exist internal degrees of freedom, the 
spin, which doubles each momentum state of the electron and only a 
measurement of the spin together with the momentum is sufficient for 
the full determination of the state of the electron. 

In order to have an unambiguous description of the states of a physical 
system in terms of state vectors it is thus necessary to postulate the 
existence of a complete set of compatible independent measurements 
which provide the maximum amount of possible information about the 
physical system. Such observables are represented by a set of self adjoint 
operators in a Hilbert space § and one is naturally led to the problem 
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of characterizing a set of self-adjoint operators which correspond to such 
a maximal set of observables. 

In case we are dealing with operators in a finite dimensional Sos this 
is easy and can be given adequately in the words of Drrac 4) as ‘a set of 
observables which all commute with one another and for which there is 
only one simultaneous eigenstate belonging to any set of eigenvalues.’ 

In the more important infinite dimensional case this definition is not 
suitable since operators may have continuous spectrum and then there 
exist no eigen functions. This means an equation such as (2.1) for a state 
vector y in § has no solution if a is in the continuous part of the spectrum 
of A. A simple example is the operator g associated with one of the Carte- 
sian coordinates of a particle. Its effect on a Schrédinger function p(x) 
is defined as 

(7p) (x) = x p(x) (2.2) 
and it is easy to verify that there exists no square integrable function p(x) 
which satisfies an equation 

(7p) (x) = a p(x) 
for any value of a. 

It is therefore clear that a different definition is needed for such a 
complete set of observables if it should be applicable in the infinite di- 
mensional case also. 

To this end we shall first redefine the concept in the finite dimensional 
case in a new but equivalent way which can be generalized to the in- 
finite dimensional case with the addition of only a few measure theoretic 
and topological technicalities. 

The first step consists in replacing the set of observables A,, Ag, ... 
etc. by the algebra QW of all polynomials (A,, A,, ...) with complex 
coefficients. This is a natural step also from the physical point of view. 
For we must remember that a measurement of the set of observables 
A,, Ag, ... etc. is also simultaneously a measurement of every poly- 
nomial (A,, Ag, ...). Indeed if the result of such a measurement is the 
set of values 4@,, d,... respectively then the polynomial #(A,, A, ...) 
may be considered as measured too with the value f(a, a, ...). A deter- 
mination of A,, Ag, ... is therefore at the same time a determination of 
every operator in the algebra Y. 

Next we detach ourselves from the particular basis A, Az, ... used 
for generating the algebra YU. There are obviously many different choices 
of operators in 2{ which generate the same algebra. It is therefore natural 
to replace the original base by another one which is characterized by the 
greatest simplicity. A little reflection shows that it is always possible to 
choose one single operator A € % which alone generates the algebra in the 
sense that every element in % can be written as a polynomial p(A) of the 
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one operator A. If the algebra W is generated by a complete system of 
observables A,, Ay,-.. then the single operator A which generates % 
must have a non-degenerated (or simple) spectrum. We have thus suc- 
ceeded in replacing the property of the completeness of a set of operators 
by that of a single operator. 

We can further simplify this by replacing the property of the operator 
A to have a simple spectrum by a property of the algebra A which it 
generates. To this end it is convenient to consider the commutator 
algebra W’, that is the set of all operators which commute with Y. Because 
9 is abelian we have obviously 


Yew (2.3) 


But because % is generated by an operator A with simple spectrum we 
also have 


Qt’ € Qt (2.4) 
and hence 


A= wW (2.5) 


An algebra %& which satisfies (2.5) is called maximal abelian. 

The verification of (2.4) is based on the observation that any operator 
B which commutes with A is necessarily a function of A if A has simple 
spectrum. In the coordinate system which diagonalizes A the operator 
B is also diagonal because it commutes with A. Let a, and b, be the cor- 
responding eigenvalues of A and B. Define the polynomial £(x) in such 


a way that p(a,) = b, then p(A) = B. Thus B is a function of A and | 


hence € YW. 


A final remark on the finite dimensional case will be of use later. We | 
have generated the algebra % by considering all complex polynomials of | 


the generating operators A,, Ag, .... We could have proceeded different- 
ly by using the known fact that the set of such polynomials can also 
be obtained as the set of all operators A which commute with all opera- 
tors T which in turn commute with A,, A», .... This seems a roundabout 
way of getting at the algebra YW but it turns out that in the infinite di- 
mensional case this way of generating the algebra Y is far simpler than 
by a generalization of the functions £(A,, Ag, ...). 

With these remarks we arrive at the following equivalent definition of 


a complete set of commuting observables valid in the finite dimensional _ 


Case: 


Definition: A set of commuting operators S = {A4,},7 € J (I an index | 
set) is said to be complete if the algebra 9 = G" generated by the set is | 


maximal abelian: 


W = 
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Our next task is to show that this definition can be literally taken over 
to the infinite dimensional case. The main point is to show that the con- 
nection between oprators with simple spectrum (properly generalized to 
the infinite dimensional case) and maximal abelian algebras remain valid 
for operators in Hilbert space. We shall devote the next three sections to 
this task. 


3. Von Neumann Algebras of Bounded Operators 


We shall now consider the transition from the finite to the infinite 
dimensional space. First we must take into account that the self-adjoint 
operators A are in general unbounded. An operator A is said to be 
bounded with bound M = |A| < coif M is the least upper bound of 
|A y|| for all y € § on the unit sphere: |p|] =1 


| Aj =2.u.b.] Ay] (3:1) 
I ll=1 
If M is infinite then the operator is said to be unbounded. Some of the 
most commonly used operators, such as the Cartesian coordinates, the 
momenta, or the total energy are unbounded operators. 

The complication with the unbounded operators is that they can never 
be defined on the whole space § but only on a certain dense linear 
manifold of §. Since two dense linear manifolds have as an intersection 
again a linear manifold which need be neither dense, nor even + 0 the 
unrestricted combination of such operators may lead to mathematical 
difficulties. It is therefore simpler to work with unbounded operators 
only. 

Since we are working exclusively with self-adjoint or normal operators 
for which there always exists a unique spectral resolution we can always 
use the set of spectral projections to replace the operator. They are of 
course all bounded. 

The spectral projections of A are a uniquely determined family of pro- 
jections E, depending on a parameter A (— co < A < + oo) and having 
the following properties 

) Ei = Ej, E,=£) 

) Ay dg implies” EA,) = E(A,) 
iii) Ey, = E) 

) Bes Po 0, Bites a a4 


+ 00 
(v) ee [Adk, 
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The last equation is to be interpreted as the Stieltjes integral valid for 
any pair of elements f, g 


-++ co 
(j, 4g) = f Ad, Fra) 


Let now A be a self-adjoint operator. We say the bounded operator 7’ 
commutes with A if it commutes with all spectral projections of A. 
The set N of all elements T which commute with a given self-adjoint 
operator A are a family of bounded operators which have the following 
properties 


(i) If TEN then «T € N for any complex « 
(ii) If 7, EeN and T, € Mt then 
T,+ T,EN and 7,T, ER 
(iii) If TeN then T* EN 
(iv) Nis weakly closed 


With weakly closed we mean the following: An operator A is weakly 
adherent to I if for any pair of elements f, g € § and e > O there exists 
an element 7 € Jt such that 


| (f, Sg) — (f, Tg) |<e 


MN is weakly closed if every element T weakly adherent to Jt is also con- 
tained in S$. 

Only property (iv) is not immediately obvious. So we give a short proof 
of it here. What we must show is: if S is weakly adherent to Jt then 
AS = SA. We write for TEN 


ASS Aves Al S23) ea ears 


since T commutes with A. Taking the scalar product for any pair of 
elements /, g € § we have 


| (f(A S — SA)g) | <| (f, A(S — T)g) | + | 4, (S— T)Ag) | 


Since S is weakly adherent to Jt we can choose T such that each expres- 


sion on the right is < ¢/2. Since e is arbitrary we have for any pair of 
elements f, g 


(7,(AS — SA)g) = 0 
or 


A'S =S A qvenar 


The first three properties are unified in the statement that YW is a 
*-algebra. 
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A set of elements which satisfies the four properties listed above will 
be called a von Neumann algebra®). An important property of a von Neu- 
mann algebra (which may also be used as a defining property) is that it 
is identical with its double commutant 


N"=MN (3.2) 


We shail call the algebra 2 = MN’ = {A}” generated by the operator A. 
It is the smallest von Neumann algebra Y containing A. Because Ae{A}'= 
Nit follows that NM’ = Wc MN and therefore 


WC W’ (3.3) 


that is, 2{ is abelian. If YW’ is also abelian and therefore % = XA’ we call it 
maximal abelian. 

The generation of an abelian von Neumann algebra can be generalized 
to any set of commuting self-adjoint operators. Let S = {A;} be such set 
where z is from from some (not necessarily countable) index set J. We 
define by 


A= 6" (3.4) 


the abelian von Neumann algebra generated by the set G. 

In the previous section we mentioned the easily verified fact that in 
a finite dimensional space any abelian algebra of linear operators genera- 
ted by a set of commuting self-adjoint operators can also be generated by 
a single self-adjoint operator. 

According to VON NEUMANN) this theorem is still valid in the infinite 
dimensional case. Every abelian von Neumann algebra can be generated with 
a single self adjoint operator. Because of this theorem we can limit the 
discussion to the case of von Neumann algebras generated by one single 
self-adjoint operator. This is a great simplification and this we shall 
henceforth do. 

The elements in the algebra 2{ = {A}” generated by the bounded self- 
adjoint operator can also be characterized in a different way. If u(A) is 
a complex valued function with the property that it is measurable with 
respect to the density function (/, E, g) for any pair of elements f and g 
and essentially bounded then the operator u(A) defined by 


+00 


uA) = if u(A) dE, 


—©O 


is a bounded operator contained in Y&. The converse of this is also true: 
Any operator T € is of the form u(A) for some function w(A)‘). 
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4. Operators with Simple Spectrum 


The main question which we shall be concerned with next is how the 
property of the generating element A to have a simple spectrum is 
mirrored in the properties of the algebra 2{ = {A}" which it generates. 

In the finite dimensional case we have seen that the corresponding 
property of 2 is that it is maximal abelian. There is a similar connection 
in the infinite case, but so far we are not able to formulate this connection 
properly because we have not yet stated what we mean with ‘A has a 
simple spectrum’. 

In the finite case the spectrum of A is called simple if every eigenvalue 
of A is non degenerate, that is if the equation 


Ay=ay (4.1) 


has exactly one solution (apart from an arbitrary factor) for each eigen- 
value a of A. In the infinite-dimensional case this definition of a simple 
spectrum is unusable because if @ lies in the continuous spectrum then 
(4.1) has no solution. Thus we must proceed differently. We must find a 
definition of the simple spectrum which coincides in the finite case with 
the one just given but which makes no reference to eigenvalues and eigen- 
functions. This can be done with the notion of the generating element. 

Let A be an operator in the n-dimensional space § (m < oo) and con- 
sider a polynomial #(x) of the independent variable x. To every such 
polynomial we can associate an operator called (A) by substituting in 
the expression for (x) the operator A at the place of x. Let us now con- 
sider an element g € § then the set of elements #(A)g obtained by letting 
p(x) run through all the polynomials is a linear subspace © of $. (Note 
that only polynomials of degree < m will occur in (A) since A satisfies 
an algebraic equation of degree n). If this subspace © = § we call ga 
generating element for A. 

We verify that such a generating element exists if and only if the 
spectrum of A is simple. Indeed let A have simple spectrum and let 9, 
be the eigen vector of A to the eigenvalue a,. Then 


g=)'9, 
oat l 


is a generating element. In order to obtain the element i 


f=)'%,9, 
p= dl 


with arbitrary coefficients x, in the form f = p(A)g we construct a poly- 


nomial p(x) with the property A(a,) = x, (7 = 1, ..., n). This can be done 
with a polynomial of degree < n. It follows that 
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In order to see conversely that a generating element implies a simple 
spectrum, we assume that the eigenvalue a = a, is degenerate. Let M 
be the subspace spanned by the proper elements associated with a. Let 
g be the assumed generating element and g, its component in M. Since 
M reduces A, any transformation f(A) transforms g, according to 


P(A) 81 = P(@) & 
Let 7, <M, and (jf, g,) = 0, f, + 0. Such an element exists because a, 
is degenerate. For every #(A) we have then 


(fy, B(A)g) = (fy P(a)ex) = Pla) (fy &) = 0 


Hence /, is orthogonal to all elements of the form (A)g. Thus /, = £(A)g 
is impossible and g is not a generating element. This contradicts the as- 
sumption that it is. 

Thus the following definition is an equivalent characterization of an 
operator with simple spectrums. 

Definition: The self-adjoint operator in the finite dimensional space § 
is said to have a simple spectrum if there exists a generating element g 
such that every element / in § can be represented in the form / = p(A)g 
with some polynomial (A). 

The transcription of this definition to the infinite case is now fairly ob- 
vious. Instead of the algebra generated by polynomials of A we substitute 
the von Neumann algebra generated by A. We denote by {%g} the set of 
all elements Tg with T € Y%. This set is obviously a linear manifold but in 
general we cannot assert that it is closed in the topology induced by the 
norm. The best we can expect is that it is dense in §. Thus we define 

A self-adjoint operator A is said to have a simple spectrum vf the linear 
manifold {Mg} is dense in §. 


5. Algebras Generated by Operators with Simple Spectrum 


We are now prepared for answering the question posed at the begin- 
ning of the last section. It is contained in the following 

Theorem: The necessary and sufficient condition that the abelian von 
Neumann algebra 2% is maximal abelian is that it is generated by a self- 
adjoint operator A with simple spectrum. 

Although this theorem occurs in various contexts in the literature we 
shall give here a short proof so that the reader may be spared the labour 
of searching in the literature for it. Moreover the proof employs some of 
the typical reasonings involved for some proofs needed in the remaining 
part of the paper which will not be given. 
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Proof: Let & = {A}" and let A have simple spectrum. We desire to 
show that 2 =’. Since always Mc MW’ we need only verify Wc W. 
Thus let T € A’. This T commutes with A. Since the spectrum of A is 
simple T is a function of 4%), consequently it is contained in %. Thus 
we have verified 1’ c %. Therefore MU’ = % and YW is maximal abelian. 

Next let us assume that 2 is maximal abelian and A one of its genera- 
ting operators. We desire to show that the spectrum of A is simple, that 
is that there exists a generating element g such that the linear manifold 
is everywhere dense in §. We note by [%g] the closure of the linear manifold 
generated by g and our aim is to show [Ug] = §. 

Let us begin with an arbitrary g,€§, || g, || = 1. Denote by M,= 
[%g,] the closure of the linear manifold generated by g,. If M, = we 
are finished with g = g,. If M, C §, denote by P, the projection with 
range M,. Since %& contains the unit element 0 < P,. 

The projection P, reduces Y, this means it belongs to WY’. In order to 
show this we verify that M, and M,"“ are separately left invariant under 
the operators in Y&. For M, this is an immediate consequence of the 
definition. For M,+ we assume / € M,1, g € M, and T €Y% arbitrary. By 
definition of g we have g = Sg, with some S € Y, and so we find 


(2, Tf) (Seu, Ti) oes. 2 
Since YW is a *-algebra T+S € W and therefore 


T*Sg,eM,. Hence 


(7* Sey, f) = 0 
and thus for arbitrary g € M, 


(g, Tf) =0 


Therefore Tf ¢ M,1. This means P, commutes with T and since T is 
arbitrary € %& we have P, € A’. Since YW is maximal abelian W = A’ and 
it follows that P, € U. 

Now let g, be a normalized maximal set of generating elements*) for 
the orthogonal subspaces. M, = [Qg,]. The corresponding projections P, 
are then mutually orthogonal. Let P = C P, be the least upper bound 
of these projections. Because of the maximal properties of e (Peal 

If now the set of elements g, is finite, we have a generating element 
with g = Xg,. If their number is infinite it is countably infinite because 


*) This is the non-trivial part of the proof. The existence of the required maximal 
set of r in the stated properties is guaranteed only by virtue of Zorn’s lemma, 
which in turn is equivalent to the axiom of choice. This appeal to the famous 
transfinite axiom at this point is essential and unavoidable. 
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the Hilbert space § is separable. We choose an arbitrary sequence of 
positive numbers a, > 0 such that 


Sa? <c 
and define 

g= da, 8, 
with the finite norm 


Pa Oe 


We want to show, this g is a generating element for %. Let f € § be an 
arbitrary element and decompose 


f= =P 


Given ¢ > 0 we must find T € & such that 


i ee 
Choose first an N such that 
P< > 
By AEP<3 


Since /, € M, we can choose for every 7 < Na T, € U such that 
€ 
| Pe er | < 2N 


The operator 


N 
fT] iT, 


Tat 


is contained in Y{ and for it we have 
N fore) 
ete 2A fa Get d Mila 
1 — aa 


Since ¢ is arbitrary, we have shown §=[Ag] and this shows that g is a 
generating element and consequently A has simple spectrum. 


2 BB Mn 
aati ae 


6. The Structure of the Algebra Generated by Observables 


Let A, (i € 1) be the set of all observables of a given physical system 
and 9 = {A,}” the von Neumann algebra which it generates. Much of 
the structure of the physical system is already contained in the structure 
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of the algebra 9. For instance it is an essential feature of quantum — 
mechanics that Jt is not an abelian algebra. 

In the structure theory of such algebras the centre 3 plays an im- | 
portant role. It is defined as the set of elements in MN which commute with | 
all elements of 3. 


3=KRON (6.1) | 


The centre is always an abelian subalgebra of MN, but it is not necessarily | 
maximal abelian. As explained in the previous section the requirement 
of an unambiguous representation of the physical states in terms of state 
vectors involves the existence of a maximal abelian algebra Y contained | 
in Jt. From YC Yt follows | 


NS We 
and since 2’ = XM we have Jt’ C WC Mt. 


This says first of all that the commutant of Jt is abelian and secondly 
that every operator in the commutant of Jt is a function of observables | 
and hence, if it is self-adjoint, itself an observable. A consequence of this | 
is that the centre 3 is identical with 


3=M' | 6.2.) | 


In order to progress further with the structure theory of Jt we make 
use of the theory of the direct integral of Hilbert spaces. This is a gener- | 
alization of the concept of the direct sum and will be very briefly out- 
lined here®). No proofs will be given, they are found in the references of 
footnote 9. 

Let o(A) (— co <A < + ov) bea function with the following properties | 


(1 


(il 


) o(A) isreal (co <A < +00) 
i) A, SA, implies o(A,) S o(A,) 
i) 
) 


(iil 


o(A + 0) = (A) 


(iv) o(—co) =0, o(+o00) =1. 


Such a function determines a certain class of sets K on the real A-axis 


which are called o-measurable sets. For them a measure is defined y(K) 
with the property 


M(K,) + w(K) = w(K, U K,) + w(K, 9 K,) 


Every half open interval [a 6] is measurable and its measure is given by | 
any set which is built up from such intervals by the formation of unions, 


intersections and complements in a countable sequence of steps. Thus | 
all Borel sets are measurable. 
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With this measure one can develop an integration theory in a standard 
fashion. The integral thus defined is called the Lebesgues-Stieltjes 
integral. 

Let (A) be a measurable function from the real to the positive integers 
< oo and let there be given for each A a Hilbert space §(A) of dimension 
n(). From every space §(A) select an element f(A) in such a way that 
|| {(A) ||? is o-measurable and 


J 10) [P 400) <0 


A family of such sets of elements, with the property that for any two 
of them / = {/(A)} and g = {g(A)} the function (f(A), g(A)) is o-measurable, 
form a Hilbert space § called the direct integral of the § (A) and denoted 
by 


$= | 90a) aot (6.3) 
® 
The linear operations which make this a vector space are defined as 


af = {a {(A)} « complex 


fte={i)+e@) | a 
The scalar product of two elements f and g is 
+00 
(f.8) = f (HA), 8(A)) dora) (6.5) 


Two decompositions (6.3) with component spaces §(A) and §’(A) and 
density functions o{A) and o’(A) are considered equivalent if the spaces 
§(A) differ from §’(A) on at most a set of o-measure zero, and if o(A) and 
o’(A) are absolutely continuous with respect to one another. This latter 
condition means that every o-measurable set of o-measure zero is also 
o’-measurable of o’-measure zero and vice versa. 

As usual the words ‘almost’ or ‘essentially’ are used to express a pro- 
perty which holds with the exception of a set of o-measure zero. 

To every essentially bounded o-measurable function ¢(A) there is asso- 
ciated a linear operator Ly in § such that 


Le f = idl) {(A)} (6.6) 


The set of operators of this kind for all o-measurable essentially bounded 
functions (A) form an algebra and one can show that it is a weakly closed 
abelian *-algebra. This is just the kind of algebra which we have been 
considering in connection with the sets of commuting observables. 
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The full significance of the direct integral for our purpose is brought 
out in the converse of this connection contained in the following theorem”) 

Every weakly closed abelian *-algebra % of bounded operators in § 
determines almost uniquely a decomposition of § into a direct integral | 
(6.3) in such a way that %& consists exactly of the operators of the form Ly 
where ¢(A) is a o-measurable function of A. 

Using this theorem we can give a decomposition of the algebra into 
an almost uniquely determined direct integral. 

Let 3 =2N A MW be the centre of MN. It is abelian and determines a 
direct integral (6.3) of Hilbert spaces §(A). Let us examine the structure 
of the operators in Jt in this decomposition. The relevant theorem is the 
following: 

very bounded operator A which commutes with all the operators in 
3 can be represented in the form 


Af = {A(A) f(A} 


where A(A) is a family of operators with the following two properties. 

(a) A(A) is measurable: This means A(A) is defined almost everywhere 
with respect to o and for all f = {f(A)} and {A(A) f(A)} € . A(A) f(A) is 
defined for almost all A. 

(b) A(A) is essentially bounded, meaning, there exists a number M < oo 
such that the sets of A for which || A(A) || > M is of o-measure zero. 

As A runs through the algebra Jt the operators A(A) run through an 
algebra Jt(A). What can we say about the structure of the algebras (A) ? 

The following theorem gives the answer to this question: The family 
MN(A) is irreducible for almost all 4 if and only if 3 is a maximal abelian 
subalgebra of J’. 

Thus in order to verify that M(A) is irreducible for almost all A it suffi- 
cies to verify that 3 is maximal abelian in Jt’. This is very easy in our 
case since we have previously shown that 3 = QM’ (cf. equation (6.2)). 

With this result we have obtained the complete structure theory of 
the observables in a physical system. 

In order to clarify the physical significance of this result we consider 
an arbitrary normalized element y & § representing a state of the system. 
Let 3t be the von Neumann algebra of bounded operators generated by 
the observables of the system, (A) the component space in the essentially 
unique direct integral with respect to the centre 3 of M and w(d) € §(A) 
the component vector of y in the space §(A). 

Let U be a unitary operator in {’. Since every operator in J’ is also 
in the centre of Jt, U must be of the form U = Ly 


Up= Loy = {9(4) pa} 
with some o-measurable function ¢(A) satisfying |4(A)| = 1. 
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Let A € 9 be any observable and consider the expectation value of A 
in the state Up 


(Uy, AUy) = (yp, U*AU y) = (y, U*UAy) = (y, Ay) 


Thus we see the expectation value of any observable is invariant under 
the transformation U. This means that it is impossible to distinguish any 
physical properties on the states represented by py and Uy. Another way 
of saying this is: 

The relative phases of the vectors in the different component spaces cannot 

be measured. 

As was shown in W® this is the characteristic property of a super- 
selection rule. 

We have thus obtained the most general structure of the space of state 
vectors in a physical system with superselection rules. 

In the special case that o(A) is a discontinuous function with a finite or 
countable number of discontinuities then the measure induced by o is 
discrete and the direct integral (6.3) becomes a direct sum of a finite or 
countably infinite set of orthogonal subspaces. This is the case discussed 
in W%. 


7. Concluding Summary 


For convenience we summarize the results obtained in the preceding 
sections. 

1. The observables of a physical system are self adjoint linear operators 
in a Hilbert space which generate a von Neumann algebra Jt of bounded 
operators. J is irreducible if and only if there are no superselection rules 
operating on the system. 

2. A set of commuting observables generates an abelian subalgebra 
MC M. Wis maximal abelian if and only if the operators in YW are generated 
by a single observable with simple spectrum. In that case we say is 
generated by a complete set of commuting observables. 

3. Assuming the existence of at least one complete set of commuting 
observables one can show that there exists an essentially unique de- 
composition of the Hilbert space § into a direct integral of component 
spaces §(A) in such a manner that the operators of Jt induce on (A) an 
irreducible operator algebra. 

4. The component vectors of p(A) of a state vector py € § correspond 
to the separation of § into superselection subspaces in the sense that there 
exists no physical measurement which will give any information on the 
relative phase of the different components. 
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Quantum Theory in Real Hilbert Space 
by E. C. G. Stueckelberg*) 


(Universities of Geneva and Lausanne) 


Abstract. Relativistic Quantum Theory is brought to a form, where all operators, 
including time reversal, are linear: Hilbert space is real. Instead of the imaginary 


—— eS) 
number 7 = V-1, an operator- J (J* = —1) is introduced, which commutes with 
all observables and with the orthogonal operators representing ortho-chronous 
Lorentz transformations, and anti-commutes with the orthogonal representation 


of pseudo-chronous Lorentz transformations. It is shown, that Jis necessary in 
order to have an uncertainly principle (§ 2). Furthermore it follows that momentum- 
energy and angular momentum-centre of energy are pseudo-chronous quantities. 
Therefore, the Hamiltonian operator does not change sign under time reversal 
(§ 5). Lorentz transformations are considered as passive (= coordinate frame-) 
transformations (§ 7). 

In the annexes the following topics are discussed: A possible generalisation of 
quantum theory involving non linear operators (A-1); The dictionary between con- 
ventional theory in complex Hilbert space and the proposed formalism in real 
Hilbert space (A-2) and (A-3); The dictionary between a quantum theory in quatern- 
ion Hilbert space and our real theory (A-4). Also an error, frequently found in 
literature, concerning the representation of the Lorentz group is pointed out (A-5). 


Introduction and Conclusion 


This article presents the essential of the lectures on Relativistic Quan- 
tum Theory (OT) of Fields, given at the universities of Geneva and Lau- 
sanne during the past 20 years. The problem was to show students, why 
the 1maginary unit enters quantum theory. We start therefore from a 
theory built entirely upon veal numbers and are lead to introduce an 
operator J (with J? = — 1), in order to have an uncertainty principle (UP) 
between the mean square errors <AF*> and <AG?> of two observables F 
and G. Observables are symmetric tensors (or symmetric linear operators) 
in real Hilbert space (RHS) F,, = F;,,, or 


Be PG a G, oss (OnL) #3) 


*) Supported by the Swiss National Research Fund. 
**) AT is the transposed operator: AL, = A,,, which plays the analogous role as 
the hermitian conjugate At (Atyg = A,,*) in Complex Hilbert Space (CHS), see 
Annex (A-2). 
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The criterium for the impossibility of measuring F and G simultaneously, 
is a non vanishing commutator 


FOO GE 2 Gl] =F GeO: (0.2) 


The expectation value <[F, G]> vanishes, because [F, G] 1s an antisym- 
metric tensor. Therefore, only the positive definit observable 


1 a CN Pt (0.3) 
can occur in 
CNEF AG) eae le. (0.4) 


Z is a real number. Unless otherwise mentioned (Annexes (A-2), (A-3) and 
(A-4)} all numbers occurring in this paper are real. 

We show, that this uncertainty principle leads to a contradiction, un- 
less A2 = 0, in which case (0.4) is a triviality. We show, in § 2, that the 
only other possibility consists in introducing an antisymmetric operator 
J wc) which has an inverse J Oe (and may therefore, without loss of gener- 
ality, be normalised to — 1) and which commutes with F and G. 


Vive) i J (rey Jee) a eg Jee) J(R6) ies (0.5) 


LJ rey fF) = LJixe), G| 0 (0.6) 


We may now form the symmetrical operator 

Carq = Jira [F, G] = Cire) (0.7) 
and expect a uncertainty principle of the form 

AB?) <AG* 2 1 Gane (0.8) 


Let H be a third observable. Cig being an observable, Jicy) has to 
commute with Ci;g and H. Thus, the simplification to assume but one 
universal 


Seg = J (0.9) 


commuting with all observables, seems natural. 

FINHELSTEIN, JAUCH and SPEISER®) have shown that only three pos- 
sibilities: RHS, CHS (Complex Hilbert Space) and QHS (Quaternion 
Hilbert Space) are possible in Quantum theory (QT). Thus three anti- 
commuting J’s (Jy, Jz, J3) may exist. We have analysed OHS in terms 
of RHS in the annex (A-4) 

We begin (§ 1) by an analysis of probability, which leads us necessarily 
to RHS. The linearity of the operators is a further assumption, which 


. 
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may eventually be omitted, because classical statistical mecanics does 
not necessarily require the Jakobean cyclic identity, but may give 


Gu {F,{G, H}} + 0 (0.10)*) 


for the generalised Poisson brackets (see annex (A-1) and 2)). 
Therefore, the corresponding identity for linear operators 


réH J |F, J (G, H\|=0 (0.10/) 


may not hold. In § 2 we discuss the uncertainty principle (UP). In § 3 
we introduce the representation of the linear group {L} (which leaves the 
metric tensor g¥” = ¢)**) invariant) by orthogonal operatorsO in RHS: 


of=0-" L+e*0. (0.11) 


In § 4 we show, that the metric g”¥ of the differential manifold x = {x*}, 


2ff...=12...n, has necessarily the thermodynamic signature (STUECKEL- 
BEexG and Wanpers*)*)) if the existence of fundamental state 'P, the 
_ vacuum, is postulated: 


signat (g) = + (11...1—1). (0.12) 


This gives a preference to one coordinate x” = ¢, the time. Thus, {L} is the 
full Lorentz group in n-dimensional space (including time reversal L = T). 


Furthermore it is shown, that J = J is a pseudochronous operator 


‘J = 07 J O=sig (L,) J (0.13)***) 
if 4% = | Pe Lp te Ex; det Coes seh) (O14) 4747} 
‘satisfies Be ak pdt yee: (0.15) 


Multilocal ortho-chronous observables transform according to 


E28 (n'y...) = L%, L8, FO (Lx L'’y...) 
(% “y ---) Zz | | (0.16) 
= 04 F*8 (xy...) 0 | 


while pseudo-chronous quantities transform according to 
v = ' a vw * ; Y, R 
pee) = sig (L*) L* PL 4) = Smee cla aad We ate) eG, . 
(0.17F) 
*) 4éc stands for the cyclic sum. ; 
#%) F(ab7---) is a totally symmetric tensor, while Fit67---] is a totally 
antisymmetric tensor in 4-space. 
##%) sig (i) is the sign function sig (A) = + 1 for y een Vy 
*#%%) Frame transformations are written with the primes to the left: 
yt gt YY, a WO 
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We shall later*) also use pseudo-chorous quantities, which transform ac- 
cording to (ik... =12...”—1) 


Fe (',,.) = sig (det (E4)) L*,... B" (L4 ...) 


z (0.17F) 
PO ete caren (i718 5) 
One 
and finally psewdo-quantities F = F: 

O ; O 
F° ~~ ('es..) = sig (det (L)) doe ee at oF 

of (O.17F) | 

OL Pe (oc waleG | 


Let us remark, that we consider (§§ 3, 4 and 5) L always as passive trans- 
formations. As a matter of fact, we show (§ 7), that this passive point of | 
view is perfectly reasonable in QT, because a statistical analysis of obser- 
vations at two epochs ?¢’ and ¢”, is independent of whether ¢” is later or — 


earlier than ?¢’ in the thermodynamic time scale (S(e") = S(t’); S(t) = 
entropy > 0, at epoch #, cf. 4) and §)’)). 
In § 5 we analyse the infinitesimal group - A do!) 


et See OL Ow ae On asec * p@le oe i (0.18) | 
Dr Ta Dees =A on Spa 6" Sua (0.19) 


generating the continuous group {Leony}. The generators of the corre- | 
sponding Lie group {0}, with n 2 (1 /2) n (n—1), parameters A“ and wo” = 
ow) are — ze ine and ie M,, = =p M (wi Lhe pseudo- chronous observables 
are the pseudo-chronous ene energy vector I, _and the pseudo- 


chronous angular momentum-centre of energy tensor M yy . We arrive at 
the relation 


(OF +.0% +++) Fe (xy...) = — JUL, F*~ (xy...)). (0.20) 


(([%p. OF] + [y 4, 02] + +++) 6% OFF Oy 

A em (0.21) 
+ 6, Dy Tare M a goo) fst (xy...) =— JM, FeO Gree 
From the structure relation of the generators of {L cont} (— 0 , and 
N wa = [%p 0,] 6%, + 2''~), the commutation relations 


TP. tip (0.22) 


In a following article on veal vepresentations of the spinor group {+ On = y* aa 


nO, 2] A A 
ey B soe ake * %] Ree 


=) 
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vw vw vw v 


J{M,» M,,| =a Sac M,, — Sor M Ao a5 Sar M,, 5 x Soe | (0.23) 


II, (0.24) 


follow’). _ 
In §6, we show, that JJ = and M a can be expressed in terms of an 
ortho-chronous observable, the momentum energy tensor 


67* (x) = BO (x), 0, O78 (x) = 0 ‘ (0.25) 


as integrals over a surface ‘t(x) = 0, whose surface element d o,(x) isa 
time-like pseudo-chronous vector (signat (g™*) = (1,1 ... 1 — 1)) 


do,(x) do*(x) <0: do,(x) > 0 (0.26) 
IT* = : do, O**(x); M = | do, (x* O* — x" O*) (x). (0.27) 
*z{z)=0 *(2)-0 


_ In the annexes, we consider classical statistical mecanics with réy {F, 
4G, H}} = 0 (A-1), hermitian CHS (A-2), untiary and antiuniiary transfor- 
‘mations U and V in CHS (A-3), quaternion Hilbert space (QHS) in (A-4), 
and an error frequently found in literature due to a wrong definition of 
the representation O (in RHS) or U (in CHS) (A-5). 


§ 1. Analysis of Probability 
-Let F and G be two observables, whose spectra, assumed discrete, are 


Pot pO) {POs PR. BOS 2 FPR} (1.1F) 
ce {GO} — {GM < G@<...< GH<... < G°°} (1.1G) 


and let W®, resp. W be the probabilities that F takes the value F™ (resp. 
G the value G®) 


Wo, W®>0 a wa eae W® — 1. (1.2) 
Then we may, without loss of generality, write W® as a sum of squares 
a-o B=oE 
wea — 34 7 Swit Ds i (1.3) 
az=1 g=1i 


which introduces an w,- (resp. ‘@,-) fold degeneracy of the spectral term 
F® (resp. G®). Now let us introduce two indices a and ‘a: 


*) Due to a wrong sign in the representation L>ed 40, these commutations 
relation are frequently wrong in several books on QT of fields (see Annex (A-5)). 


: 
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ab. =12 ra) of aie Oe 
(a) Desens ee i SOR = 2s aoe 
and write the degeneracies in the form 
FO = FM, FO = FO Gla GA), Gir) — GM, (1.5) 


Now we may chose the arbitrary large numbers we and ‘we equal, and 
represent Y,= W,,, and 'W, = "W,, as components of the same abstract 
vector W (state vector), referred to two different orthogonal coordinate frames 
in an Euclidien space of wp = ‘Wp dimensions. In general, this number 
Wp Will be infinite. Therefore, we call this space the Real Hilbert Space 
(RHS)}. The two sets of components are related to each other by an ortho- 
gonal matrix O = {0.,,}. 
Using the summation convention, we write: 


Wi pe) A ENON EN ten (1.6) 

the expectation values are now 
yy =) We Pa, Fy Vs= bY) (1.7) 
ae = bi) Oap (1.8) 
<Q>y = We Gee (Gy, Vo =, Got, = Oo ee 
Oe OL Opha MCi Ons ‘Crary Orn (1.10) 

where 

(OY) = (0, DO) = OLY ee ae. (aL 


is the scalar product between vectors in RHS. F, G and all observables 
are symetrical tensors in RHS: 


BUS EG eG" eee (1.12) 


In the a-frame, F is diagonal (1.8) and in the ‘a-frame 'G is diagonal (1.10). 
The transposed operator of an operator A, A = {A,,} is defined by 


(0, AV) =(ATO@,P); AZ =A, (1.13) 


Now, F and G are two tensor ellipsoids in RHS or a-space: The length 
of their principal axes are given by the spectra (1.1F) and (1.1G). The 
length of the axes are thus independent of the orientation of the a-space 
vector UW. However the relative orientation of the two ellipsoids F and G 
1. e. the relative orventation of the a-frame and 'a-frame in abstract RHS 
is not necessarily independent of UW. Thus, O = {0.,,} may depend on W, 
This introduces the possibility of assuming F and G to be more general 
operators than linear ones?) (see (0.10) (0.107) and Annex (A-1)) 


. 
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§ 2. The Uncertainty Principle 


‘In order to express the uncertainty principle (UP), we introduce in 
(0.4) the error operators 


A= F=1<h>y; AG=G—I1<tGs, (2.1) 


from which we form the mean square errors <AF*>y and <AG?)y in (0.4). 
There are two possibilities: 
| A? <P> wp (2.22) 
AP*)>y <AG)y > 
| WP 2Gye, (2.2C) 
where P is a positive observable of dimension [F']? [G]? and C is an observ- 
able of dimension [F'] [G]. A is a number to be determined. 

Let us demonstrate, that the first choice (0.4) or (2.2P) leads to a con- 
tradiction: We express (2.2P) or (0.3), (0.4) in the a-frame, where F is 
diagonal. Then, if [F, G] + 0, G has nondiagonal elements in this frame. 
Suppose further that F has the value F ie. VW, = YW = +6,,. Then 
we have 


Gy OG, eG es 0. (2.3) 
and as account of G? = G) 
— [F, G]?, = ae — FO) (FO _ FO)G, G,,. (2.4) 
Therefore the expectation value is 
<P> — (ie EO) AG, |= (faite: »)* 0) (235) 


Now (AF? y. = 0. Let the spectre of G (1.1G) be bounded. Then we have 

<AG yw <(G — G(°c))? = (finite)? and (2.2P) (or (0.4)) reads 
O-(finite)* > A2dinite™ )* (2.6) 

which has only the trivial solution 4 = 0, corresponding to the trivial 


statement 
<AF*>y <AGy > 0 (2:7) 


The only other possibility, (2.2C) is to introduce an observable C, linear 
in F and linear in G. This implies the existence of an antisymmetric tensor 


in a-space J(z¢) = — J(rc) commuting with F and G: 
C= Jee lhe (2.8) 
In order to deduce the UP, we form, with an arbitrary number &, 
AF + & JAG) |?= (¥, (AF — €AGJ) (AF + & JAG) YY) 
= AF» y —<J?A Gy 24+ <J LF, G)>y & (2.9)*) 


= /(é) Zz ea (0) => 0. 


*) We have written J for J(FG). 
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In order to make appear <AG®>y in (2.9), it is necessary that Tire is a | 
number + 0. Being antisymmetric, this number must be negative. As | 
£ is an arbitrary number, we lose no generality in normalising /, (ey = — 1 | 
Thus, we arrive at the conditions (0.5) and (0.6). 

The minimum f,,;, (&’) of /(&) is easily found to be at 


Bi 1/2 a tly Gla ieee (2.10) | 


which we insert in the last inequality (2.9). Multiplying with <AG?>y, we | 
find the inequality (0.8) with 42 = 1/4. Assuming but one universal J | 
(see text following (0.8)), we arrive at the UP: | 


AF) y (AGy > 7 LF, Gy. (2.11) 


§ 3. The linear inhomogenous group {L} in x-space 

{L} is defined by its general element L (0.14) and the condition (0.15), | 

stipulating the invariance of the metric tensor g**. A classical observable 

transforms according to (0.16) or (0.17). It will be useful to combine the 
indices’ 


ll 


fa B.%y hex (3.1) 


and define 
OE eG NEE vesiee ire jb aise Fe 


EE TW BLS eo pars 6 (x — Lx) [dy (‘y — Ly)... F° (ey...) "(3.2) 


a, 


ol Sap pe Dad W Bg to Begs NCSC 8 
Let us now consider how the expectation value 
CFE Des) Dip ae (ERs er eee ee te (3.3) 


transformes under {L}. There are two possibilities: Either we leave Y, un- 
changed and write 


CF 2 (2...) yy Ey h(E eon ae Cr ee 


which expresses the fact that 'F’* is the transformed operator (3.2) (0.16) 
(0.17). Or, we may express the transformed expectation value in terms 
of the initial operator F’* with the index ’X =- (‘x...’%...) and in terms 
of a transformed vector 'V,, 


anes a Or a bye a a OF. (3.5) 


1 
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in the form 


Chen, mea (xe OP XW BG) 


_ Equating (3.4) and (3.6) we obtain an identity 


Er a a ONO Ci) On, Bae BE) 


a’a 


between two quadratic forms in Y,. Or, these forms are equal, for an 
arbitrary Y, if and only if*) 


ee a ey Oe Pe (y.)" Oy fe (3.8) 
We may write this identity (multiplying by O ... O-2) 
EDs 2 Le, Oe Fe, Onn (3.9) 


Thus F%, considered as a ,vector’ in X = {a... x ...}-space and as a sym- 
metrix tensor in a-space, is left invariant, if it is transformed with respect 
to tts three indices X and a, b. This is in perfect analogy to metric tensor 


—g*? in (0.15) and to the «-vector mixed bispinor y*4 » (cf.1) and an article, 


to appear in this journal, on Spinor Calculus in RHS). 

Now it is easily seen, that the {O} group is a vay representation of the 
{L}-group: Write L,, and O® in (3.9) and consider a second transforma- 
tion Lj and O® leading from the frames ’X ‘a to the frames "X "a: 


Le ea Oe On lt, (3.10) 
and substitute (3.9) in (3.10): From 
Fring = (Le Lay) * x (0? Org q (0? OP)55 Fay (3.11) 


it is seen that L +O and L > (— 0) is a two valued representation. 
However, since J commutes with any observable F,G, we may write 


PE OLE Obert (3.12) 


where the number 4 is an arbitrary phase. We see, that O does not neces- 


sarily commute with /. 
To illustrate the identity 


CF = Fy 
we have drawn the Fig. 1 and 2: 


*) In CHS, where ¢ WY, 4 yp Sis a complex number (cf. Annex (A-2)) the unitary 
transformation Ut = U-1! replaces OT = O-1. Thus we have two real identities, 


and the condition 
(3.8 A) 


is valable for all operators A, whether hermitian or not. 
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he | 


'Xx 


Fig. 2 
a-frame and ’a-frame 


Either (Fig. 1), we form ¥Y%, Ff ¥, in the a-frame from the ('X < X)- 
transformed tensor 


‘Ee a =f x ? Fx 


ab 


(which has, on account to the {L}-invariance, the same length of the 
principal axes as the untransformed tensor F’4,) with respect to ¥%,. 

Or (Fig. 2), we form 'Y,, F’x,, Yin the ‘a-frame from the tensor F*,, 
(which has, in the ‘a-frame, the same components as F’* has in the 
a-frame) with respect to 'Y,.. 
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From the two figures follwes immediately: 


= Oe ke O60), FX (3.13) 


ab 
or ‘Fa = = Ly Fi, = Ou ge » Ory5 ade) 
ae (ene) ae TES st Fe (L-1 te 2) = OF! Foe aa.8) O 


§ 4. The Thermodynamic Signature of g«/ 
and the Pseudo-Chronous Character of J = J 
We need the hypotheses that a particular state Y of the cosmos exists, 
the vacuum, which is homogeneous and isotropic. Let us consider, for the 
simplicity, a local scalar observable F(x), and write the UP for two events 
« and y in the form 


(J LF), FON wo = fley) = — fly»). (4.1) 
Homogeneity requires: s . 
f(xy) = f(x — 9). (4.2) 
Isotropy would further require: 
fey) = H((e — 99°), (4.3) 
(ee ey) (4.4) 


However, (4.3) is in contradiction with the antisymmetry (4.1) of the 
commutator. There is only one way to turn this difficulty: We have to 
give to the differentiable manifold {x*} one privileged axis, x" = t, the 
time. By this we understand that the metric has the thermodynamic 
signature: 

signat (¢"") == (11.4.1 — 1 (4.5) 


We have shown in an earlier paper‘), that this signature is necessary for 
a phenomenological relativistic ere nate: Thus we may define 
a function 


ix y) = sig (x — y") f(r — »)2) | 
f((«—y)?)=0 for x — y = spatial | 


which is homogeneous and ,quasi-isotropic’. Now it is easily seen, that 


(4.6) 


U 
f is a pseudo-chronous bilocal scalar 


“W(x 'y) = sig (L%,) f (L2 'x L'y) (4.7) 
because, for L™, > 0, we have 
f(x 'y) =f (L-1 x L-4'y) =f (xy); Lt, > 0 (4.8) 
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while, for L”, < 0, the relation (v = L~ ’x) is 


IE (lay # pa, nN __ ayn _ 2 | 

i (xy) = set y) f (7 = 9) | Te, 
=—flxy); L*, <0. 

Thus we may write, using the homogeneity and the pseudo-chronous iso- | 


tropy of f: ag S | 
'f ('%'y) = sig (L”,) f (#9). (4.10) | 


Now, consider the transformed value of the observable J[{F (x), F(y)], 
which is, according to (3.5) and (3.6), the expectation value with respect 
to Y of 


at x) Fi’ O 
OA FIR tty) | eo ae 
= 02] O[/F('x), ‘F('y)] | 
m (07 J OLF (x),'F (y)> yo ='F (9) (4.12 


or ‘F('x) = F (L-1'x) = F(x), according to (0.16). Thus, making use of 
the relation (4.10), we obtain 


<(O+ J O) [F(x), F(y) Dy = sig (L”,) 


y , 


x). (4.13) 


PN 


Comparing this relation to (4.1), we find (0.13): 
[AI 03 [OSS Ee (4.14) | 
(4.14) defines the transformed operator ‘J: 


The transformation law ii >! Tis now analogous to the law (0.17) for | 
an x-independant operator. Note however, that ‘J is but a definition, 
because we have established the identities expressed in the second equa- 
tion (0.16) (and (0.17)) by comparing (3.4) and (3.6) in (3.7) only for ob- | 
servables, i. e. for symmetric a-space tensors F’, G... and not for antisym- 
metric a-space tensors like /. 
| 


§ 5. Infinitesimal Lorentz transformations 


After having introduced the pseudo-euclidian signature with one privi- 
leged axis x” = ¢ in § 4, our group {L} is the full Lorentz-group in n dimen- 
stons. Writing down the infinitesimal transformation L = L (6A: 6 @ ‘")) 
((0.18) (0.19)) we find 


L*, FYE "n) ss (8%, Gal 3h) io eto | 
, : (5.1) 
=e F(a) OA" (= 100) Ea) as Op aN | 
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where —'0,, and 
IN es [Xu 0,] 0) x a6 ee (5.2) 


are the generators of the n+ (1/2)  (m —1)-parameter Lie-group Leonie = 
L (4 w"!)}, which is the continuous subgroup of {LZ}. The generators 
satisfy the Lie structure relations: 


ne 0 (5.3) 
ae i= Sebo pre ao Ban yo on Bae (5.4) 
=o w ea = § uo = 0,) ~ Sur (= 03): (5.5) 


Now the corresponding orthogonal operator ae do""!) can be written as 
O(6X 6 ol!) = 1+ 6A" (— Fag, )+ S do” J M.,,). (5.6) 


The symmetric operators I, and M (yn) are pseudo-chronous observables 


and commute with 7 because O(cont) > Licont), Contains neither time- nor 
space-reflections. In particular, the generators of the group {O¢ony}: 


—- nil, and JM zy Must satisfy the Lie structure relations (5.3)—(5.5) of 


icont)- 
Multiplying b J, 1, these are (0.22)—(0.24). 
prying by 


The identity (3.9), which relates L and O is, for the infinitesimal element 
FY ('x) = F%('x) + 0d# (—'0, F*(’x) — Jit, F'*('x)]) | 
1 (5.10) 
og oe do!” bo. e Een x) aD J(M py Tea) | 
and leads thus to (0.20) and (0.21). 
The sign of TL, is chosen in order to give, for Signat (27?) == (1 le 
1-1), the relation (0, = 0, [i's Sie = H) 
0, FG, t) = JH, F@O), (5.11) 


where the Heisenberg operator F(x ¢) and the Schrodinger operator F(x) 
are related by 


Fe ie = Fa gyi1 PO = oP (5.12) 
or F(4) = F(t) = elit F(x) e~ J". (5.13) 
We write H with the pseudo-chronous sign ~, because it is the m — th 
component of IT*. For time fetlection, (%' = x", x" = — 4°) we have 
therefore: 


pe aes TT. (5.14) 
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The energy operator He IT" does not change its sign, while the momentum | 


operator IT changes sign, because velocities change sign. 


In order to show that M* is the angular momentum operator, we con- 
sider the transformation for an infinitesimal displacement of the origine: 


"Mae gh + OAH (5.15) | 

ye ‘y ro OF Me Y O a! Me vy + 02° Wiles M4 * (5.16) 

| 

or, using (0.24) | s & w 
MM ip eS Me y aE (OA TT” = oR” Ties: (Size 


This shows that the arm-length of the moment with respect to the primed 
frame (‘a-frame) is larger by the amount 64“ than the arm-length with 
respect to the «-frame. 


§ 6. The momentum-energy density operator | 


TT“ and M'“”" can be expressed as integrals over an arbitrary time-like } 
surface 't(x) = 0, whose covariant -component do, (x) of the surface- | 
element do,(x) is positive in every «-frame, if we choose the signature 


+(11...1— 1). This means that do (x) is a pseudo-chronous time-like 
vector (0.26). Then it follows from Gauss’ theorem, that the pseudo- | 
chronous quantities Te and Me are independant of the surface 't(x)=0 | 
chosen, if (0.25) holds. | 

To verify the transformation law, let us transform (6.2) according to | 
T= | do, (x) 070 (x) O= Lt, i doy (x) L*,0°7 (L-1 x) (6.5)| 


‘t (x)=0 e(G)\=0 | 


and write y= L~!x. Then, from the pseudo-chronous character of do,| 
follows i 


da, (Ly) L%, = sig (L*,) d og (y) (6.6) 


where do, (Ly) is orientated parallel to x" = (Ly)", while do,,(y) is orien- 
taved parallelsto y" == (7-14)™ | 


Thus we have finally, writing ‘u for w and w for o 


LT Meeie (GEN Ay | do, (y) O™ (y). (6.7) | 


“t(Ly) =t(y)=0 


The integral being independent of the particular surface Ta) =O or. 
‘t(x) = 0 chosen, we may write: 


UT = sip be) La Tr, (6. 8) | 
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Analogously, we transform 


=O MO =| de, (yee (a LOVE tx) aah OF (Ea 
Ese (6.9) 
and substitute x= Ly: x" = L”, (y? + L’). Using again (6.6), we obtain 


Me — sig (L%,) £4, L", [ dag (v) ((o* + 14) O () 
x(9)=0 (6.10) 


= (y+ LV’) O* (y)) = sig (L*,) L4, L*, (Me 4 Le IP — Le It) 
_ Thus we have verified the pseudo-chronous character of momentum- 


energy //* and of angular momentum-centre of energy M'™"!, expressed 
as surface integrals of an ortho-chronous momentum-energy density 
~ O°*(x) over a surface t(x) = 0, with a pseudo-chronous time-like surface 


element do,(x). 


§ 7. Physical Meaning of the Passive Time Reversal 

To our passive interpretation of time reversal, it has been objected, that 
only the active interpretation has a physical sense, because an observation 
at an epoch ?¢’ changes the earlier state (in the thermodynamic sense) of 
the system Y into a later state ¥Y’ corresponding to the measure of an 
observable F = F“), However, we may consider an observer which makes 
only correlation experiments: 

This observer makes a great number, say N, of experiments, at two 
epochs fy) and 41), f) and fy) etc...., separated always by At. Let us 
suppose first that ¢ measures the thermodynamic time order, and that 


u 


Peet 1 ively lan a yy ty At 0 (ZL) 


Every time, an observer observes F“) at the earlier epoch ?’, he will ob- 
serve G = {G} at the later epoch and thus be able to make a statistics 


FO — G®, G®, ..., GW, ... Gea (7.2) 


giving transition probabilities 
Wk, i’) >0; Se Wk, i’) =1. (7.3) 
However, he is free to evaluate his statistics the other way round: 
Every time he registers G*) at the later epoch ¢”, he makes statistics of 
the corresponding measures of F = F© at the earlier epoch ¢’. Thus, he 
obtains transition probabilities 


Wiki) >0, Yi Wek) = 1. (7.4) 
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The coefficients (7.3) and (7.4) are of course equal 
Wik, i) = W(k, i) = W(k, 4). (7.4b) 


The arrows < (evolution in the thermodynamic sense) and > (evolution 
in the opposite sense) are thus superfluous. This means, that quantum- 
mechanical ,predictions’ can be made for the future as well as for the 
past. If the system ist not degenerate, we may write FO and G™ for 
F and G® (see (1.5)) and our correlation coefficients are 


W('a, a) = (Orga)® = (Ogra)”- (7.5) 
They correspond to the doubly normalised transition amplitudes: 


W(k, i) >0; SY” W(k, 4) = 1; d Wk, i)=1 (7.6) 


used by INAGAKI, Prron and WANDERS?) to prove the Boltzmann H 
theorem for the most general case (STUECKELBERG §)), while the usual 
proves assume, instead of (7.6), detailed balancing 


Wk, i) = Wii, k) (7.7) 


which is known to be insufficient )®). ; 
Therefore, passive time reversal can be verified experimentally. 


§ 8. Acknowledgments 


The author is very much indebted to the Theoretical Study Division 
of CERN, in particular to J. M. Jaucu. He also wishes to thank his 
assistants C. Prron (Lausanne) and H. Ruecc (Genéve) for many helpful 
suggestions. 


Annex 1. Remark on Generalised Poisson Brackets 


In order to establish the Boltzmann H-theoreme in classical statistical | 
mechanics, we have to start from a covariant theory of motion in phase |} 


space x = {x*k (xB... =12...@), which satisfies the theorem of Liou- 
ville. The conservation of energy H = H (x) leads to an equation of motion 
Lora? = 277) 

z%(t) = 0, 2*(t) = (0 H (z(t) 7% (z(2)), (A-1.1) 


where 


pP(x) = fPl(x) (A-2.2) | 


is an antisymmetrical tensor in phase space. The scalar density of the Gibbs 
ensemble is w(x, t) > 0. It satisfies the equation of continuity 


ie d°x w(x, t) = 1; O,w(z, t) + 0,(z*w(z, t)) = 0 (A-2.2) | 
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and transforms according to 
w/('x, t) = |det (A, (x)) | w(x, t) > 0. (A-2.3) 
‘x* = p(x); A(x) = 0, p%(x) 
Let dQ(x) = g(x) | dp? 21] = 3 d®x be the invariant scalar volume 


element, where dg!%* -- %w] — det (dx ) is the antisymmetric tensor of the 
(B) 
parallelipiped, formed from @ non coplanar vectors d x*. Then we may 
introduce the scalar of the density w(x, t) 
dW (x, t) w 


w(x, t) - Ie) ca (ale (A-2.4) 


where g(x) is the ,density of volume’. To form such a density we have 
only the antisymmetric contravariant tensor 7'””! at our disposal, which 
is the fundamental tensor in phase space, analogous to the metric tensor 
g®) in Riemann space. 


Therefore we put qg=(det 7) 4) 0 (A-2.5) 
because it has the right transformation property. It is + 0 if, and only 


if, m = 2f is an even number. In terms of w(x, t), the continuity equation 
(A-2.2) takes the form 


Oo + D(@wv)=0; D,=90,+ G,; G,=0,logg,  (A-2.6) 
where D, is the covariant divergence operator. The theorem of Liouville 
states, that the scalar of the density w remains constant, if we follow an 


Orbit x* = 2%(t): 


d 
at 


This implies (see (A-2.6): 
Dz" = D,((0 pH) j*) = (020 pH) 7°?) + (0 gH) Dz j= 0 (A-2.8) 


w(2(t), t) = w(z, t) = (Ow + Ale Gut \e= 0: (A-2.7) 


and is a covariant condition*) for the fundamental tensor: 
D, 706) = gP =0. (A-2.9.))*) 
We may express it in terms of the density j*” = qi? 
oz) ag? = 0: (A-2.9j)*) 


{A-2.9) is formally analogous to the second set of Maxwell's equations, if 
no electric charges q’ are present. 


*) Dy Faby) = GUBY +) or dg G8] = GIPY 1] (A-2.9*) 
and OtaF gy...) = Glapy..J are covariant relations. (A-2.13*) 
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An observable F(x) varies with time, according to 
F(z(t)) = 20, F = (OH) (40, F ={H, F}= —{F, H} (A-2.10) | 


where {H, F} defines a generalised Poisson bracket. 
It immediately follows, from 


{F, {G, H}} = (0, F) 7°10,((0,G) 7°" 052) 
= (0,F) (0 g0yG) j°7 0 gH + (0,F) j8 (0yG) 1771040 gH 
+ (0,F) (0G) (0,1) NO 


that the cyclic sum is 


\ {F, {G, H}} = (0,F) (0,6) (0,H) 7210, 784. (A-2.11) | 


FGH apy 


Thus, the Jakobi identity is not necessarily satisfied. 
If we require this identity, we must have 


ss 720, HY = gl = 0, (A-2.12) 


apy 


to which we may give the form of the furst set of Maxwell's equations in 
the absence of magnetic charge 9), 


i Ovitagy =e py oO: (A-2.13)*) jf 
apy 


if we introduce the inverse tensor 7, ¢: 
japl® = Of; Jag = min (j*)/det (7). (A-2.14) 
From this definition follows 
luo iboats 7 10308 toe (A-2.15) 


We may thus raise and lower indices, with these antisymmetric funda- |} 
mental tensors 7'*"! and ji. | 


Feofon = deat 1p pc ton, EE gee ge ee 


In particular, it follows from 

0, = (0, 7”) Tay + fig 0, Ipy = 9 
that | 
Ot EO ieee (A-2.17) |p 
Introducing this expression into (A-2.12), we arrive at the first set of 


,Maxwell’s equations’ (A-2.13), with the conditions that magnetic } 
charges’ 9j4,; Vanish. | 


Vol. 33, 1960 Quantum Theory in Real Hilbert Space 745 


This totally antisymmetric tensor of, magnetic charge’ g!**”] in phase 
space with a fundamental tensor 7!**] plays an analogous role to the 
Riemann-Christoffel Tensor Rq, 1,3) in a space with a metric Sap: If 
q‘**"] vanishes, a coordinate frame 'x’* exists, where 7°) has the form 

ra] 0 | 0 | 
Ci = 10 [RE] 0 Ls atc) =1. wary 
Gdn Ouhes, | 


This is analogous to the existence of an euclidian or pseudo-euclidian frame 
‘Ga'p = + Og in the flat space, if Riag1,5) = 0. The proof of this theo- 
rem is given for instance by WHITTAKER?) (see also PAULI!) : 

It states, that the Pfaff differential expression formed from a, in 


Laep = 0x apg a Og Vy, (A-2.20) 
consisting of w terms 
i= OF 2/5an 
a(x) dx* = S*p(x) dq,(x) + (A-2.21) 
i=1 Aq; 2f+l<n 


can always be expressed in the form of the right-hand side. 
Now put (as w = 2/) 
DAM ae NY ee ee Ct, (A-2.22) 
Then we have 
(ag:('x) = "3; "ay, 4("x) =0 (A-2.22) 
and the only non zero component of ‘7+ 
"093-1 'Gp;("*) = "19:1, 21 =+1, ‘%-?!-) = min (793, 21-1) =—41. (A-2.23) 
Introducing 
‘H('x) = H(x) = 'H(, 4) (A-2.24) 
we have 
Be Pe 01, Ha) PPA 0s (2) = — HP a) 
i (A-2.25) 
Bi = Gy = OH (2) PPM = Oye H('2) = + ae "HUG 9). 


Therefore we see, that the Jakobi identity is by no means necessary to 
establish the H-theorem: Only, the ,second Maxwell set’ (absence of 
“electric charges’ q*) has to be satisfied. The presence of ‘magnetic 
charges’ %4,,, in the “first Maxwell set’ does not invalidate Liouville’s 
theorem (from which the Boltzmann H-theorem follows). To this gener- 
alised statistical mechanics corresponds aQ7T, in which the observables 
are no more linear operators, because of: 


Peel CER eGRH (|r, (A-2.26) 
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Annex 2. Complex Hilbert Space (CHS) 
If we restrict ourselves to the ortho- chronous subgroup {Locnn} with | 
Liar > 0, all operators {F,G, .. fie Ovcnn} Commute with J: 


[Js Occnnl = Ls FL = --- = 0; T! == I P =, (A-2.1) 
We may now establish a relation (dictionary) between our QT in RHS 
and the conventional QT in CHS. To do this, we consider the w p-dimen- | 
sional RHS as a product space between a 2-dimensional RHS and an | 
Wc = 1/2 wp-dimensional RHS. We write 


y 
O= (Dy) Oy); P= 


ie (A-2.2) 
vf Foi) 
and the arbitrary operator A ([J, A] = 0) as the Kronecher product (x) 


U 


A=Vx Ay tyx< Ay Jae (A-2.3) 
Ay) = {Ae pgs and Aw = {A pa} 
are Wc = 1/2 wp-dimensional matrices (pq... = 12... mc) and 
O—A 
p= So fh eS Anes (A-2.4) 
+10 
Now let us consider the w;¢-dimensional complex Matrix (i = + _ 1) 
A=A,+7tA,; At= Ai —tA,, (A-2.5)*) 
and the two w,:-dimensional complex vectors 
P=O,+10,; PSP +3, (A-2.6) 


where Do, Diy, Py, Py, Aq) and A,, are the real w¢-dimensional vectors 
and matrices. Now, we define the usual complex matrix element in CHS by 


CP, APY = (Py) — 41 By), (Aq +4 4A~) Loy + 1 Pw) 


= (Qe Aw Pn) + (Gay Aw Mn) — (Gey Aw Yew) 
+ (Diy Ay Poy) + (Dey Ay Pon) + (Qa, Ay Yaw) + 
TS ae ave — Am Yon) = (ge Py) (A=2,6)*) 
Aw — Aw Oe ay Gs eee Gy 
a ry) Pw) 
Ay — Aw) \Puy 
mn ec w, oe 


*) An * denotes the conjugate complex number. An 7 signifies the Hermitian 
conjugate operator: 


(A-2.9) | 
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This expression is equal to 
UAB =(6,AV)— (B,J AP) (A-2.7) 
if we choose A = + 1 in (A-2.3), ie 
i= (10) (A-2.8) 
(A-2.7) is the dictionary we proposed to establish. 
It is worth noting, that the definition of7 in (A-2.3) is univoque: (A-2.8). 


Annex 3. Unitary (U) and Anti-Unitary Operators (V) in CHS 
We write our dictionary between CHS and RHS (A-2.7) in the form 


<b, A%(x) Py = (, (1-5 J) A%(x) P) (A-3.1) 


where the left hand side is the scalar product in complex Hilbert space 
(= CHS) and the right hand side is the scalar product in RHS (1. e. all 
symbols, except 7, stand for real quantities (vectors, operators)). Let us 
consider the transformed quantity (matrix element of A%(x) between 
the states ® < YW) 


<B,'A*('x) By — L'", (®, (1 — sig (L") J) AXE") ¥) | 


fe “e Ng: (A-3.2) 
CD, AX('x)’P>=('O, (1-1 J) A*('x) ¥) | 


a) Orthochronous transformations 
sera > 0): We have 


ae » \ vas 
We = Ones} dal = (1 xX On +7 X Ow) (A-3.4) 
Fy 
Y = 
; Or = 


i, (Om + i Om) 2 = Uv (A-3.5) 
'B., =D; Us, = G Ut; 'G* = (Oy —i Op) B* = Ut Dt = O* Ut 
(A-3.5*) 
From the orthogonality of O 
oe O=(1 x 07, = 7 x 04) 0 x Oj +7 x Oly) = | ens 
G5 01, + O50 Sng (OO ya OF ON TX t=} | 
follows 


OF 
(7) 
Thus, according to the definition of U and U' in (A-3.5), and (A-3.5*), 
CU) U1 (A-3.9) 
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U = {U,,} is an unitary matrix in @;|= 1/2 wg- dimensional CHS (¢... 
=P 2e. Wes GO en ae OR): Because of sig (L” n) = Land of (A-3.1), 
we may write the second member of (A-3.2) in the form L%, <, A» (Lay 
Ws. Thus we obtain finally (see (A-2.5)) the identity 

A(x) = L*, U AML4'x) Ut (A-3.10) 


i. e. the tensor A pq(*) = Ax, is invariant if it 1s transformed with respect to 
all its indices: 


* Fixe &: 
ae oe = Se Og Uys Ming (A-3.11) 
and U is an unitary Weer at OTe ene) 
I Grae GO (A-3.12) 


b) Pseudochronous Transformations (sas, <0) 
We try (A-3.2), posing for the transformed matrix element (A-3.2) 


B,'A%'x) Py = CO, A's) = 
(A-3.13) | 


L*(®, (144 J) A(L+'x) W) = L'4, GB, ALA 'x) Py*. 


It is, in virtue of the definition (A-3.1), a linear function of the untrans- 
formed conjugate complex element. We shall see however, that the identity 


in A-%,,('x) leads now to a contradiction. In order to show that, write, 
introducing a non-linear operator V 


We = (VP),'B = (VO) 
the second and fourth member of (A-3.13) in the Form: 
(V ®), V(V> (A('x) (V P)))> = L%, <A*(L x) B By. (A-3.14) 


Thus, we must have a relation 


(VP), =U,,2*,; VAP), = Ut, &, (A-3.15) |} 
(V ©), = U:,,B, =, Ut; VG) = UL, @,. (A-3.15*) 


where U is an unitary matrix, in order to have 
V(®), V(P)y = <@, P* = WH, Bs: 
CG) Oe Ue ale 


On account of (A-3.16), the identity (A-3.14) (second = forth member in jf 
(A-3.13)) has the form: 


(A-3.16) | 


(V4 (4%('x) VB) B, =(L*, AL 'x) P)"@,, (A-3.17) | 
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which must hold for all ®,. Thus we have 
(V3 (A’*('x) (VP), = (L%, A*(L+'x) P), (A-3.18) 
from this identity in Y, (see (A-3.15)) follows 


Oy, Aigo) Ur = E*,, Yabo Dear ca (A-3.19) 
ae a AP es Ga iB 
or Avni = Ly Urgy Urag Ape: (A-3.20) 


This identy can evidently not be satisfied in general, because no linear 


transformation (L’*, U*...U*) exists, which transforms all tensors Ax 
in hermitian CHS into their conjugate complex. Thus we conclude, that 
pseudo-chronous transformations are not given by (A-3.13), but we must 
have 


@,'A*('x) > = (6, A" 4('x) "Py = L%, @, AL 'x) P*, (A-3.13*) 
In this case,A’* (‘«) (in the third member of (A-3.2) and in the first 
members of equations (A-3.14), (A-3.17)-(A-3.20)) has to be replaced by 
Ae e(’x). 
(A-3.20) is now analogous to (A-3.11) 
AP eh ee Ure, Una S (A-3.20*) 
This rather complicated formalism for time reversal in CHS shows clearly 


the advantage of RHS, where all transformations L > e/O are linear. 


Annex 4. Quaternion Hilbert Space (QHS) 
OHS has been introduced by FINKELSTEIN, JAUCH and SPEISER’). They 


pose, with 72 = — 1; 4,1, = — 4,4, = 1, cycl.: 
P= D4, On ta Pere i, Dy (Os (A-4.1) 
Veh a i Pay + ty Poy + %3 Poa) = (3 (A-4.2) 
eee! i ch oben teste alt tues 9 on (A-4.3) 
The QHS has wg = 1/4 wg-dimensions: pq, ... = 12... @g.. The scalar 


product is defined by 


Vos | Cas 


AP) = 6° A4,,¥, (A-4.4) 


where @; is the conjugated quaternion of ®, (t,, > — t,). All numbers, 
®,, Ai, Va and @, A PY are now quaternions (®,) ... Ay... are real 


vectors and tensors). A straight forward calculation gives 


@, AP, = (0, AP) (A-4.5) 
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with Poy 
D = (Dy Py) Pe) a); P= (A-4.6) 
A=1X Ag tii Aa +f X Aw + he X Ay —« (A4.7) 


The j, ‘s are four by four matrices and satisfy the same commutation laws 


as the quaternions 7, ‘s (?=—1; 71 72= —JeJ1=7s Cycl). They are 
KRONECKER products of the ‘pseudo-quaternions’ : 
1=(51), 7=(10) &=(04), 2= (10) | 


Ppae=P=1; jk=— hj =1, al lk 4} (A-4.8) 
i= — {b= | 
h=(Q)= txt, 2,=G ) =1x® t= of) ee 
However, in order to form the vector components of the quaternion, we 
need three further four by four matrices 


hy = (6-1) =2 X 1; he = (04) = 1 2; Cae | 


fii hehe he CyCl he 1 (A-4.10)*) 
[Rar tal =9; (Rar I~) = 0; a + 8B | 
IM OLGeLs tO WHLe = "enna 
@QAY) =—@, (6,4, x AP). (A-4.11) 
Introducing, analogous to (A-2.3) 
[Fe See (A-4,12) 
we find 
@,AP>= (O;A PF) =i (DIG ih) = 1o(®, Ky J.P) | 
(A-4.13) 
—1,(®, Ks J, ). | 


Thus, QT in QHS is not equivalent to QT in RHS, because we need — in | 


addition to the three anticommuting operators 


Veg eal Ji J2= — Jen Ji = Ja cycl. (A-4.14) 
— three further operators 
Ki=1; K,K,=K,K,=K, cycl. | 
(A-4.15)*) 


[Kp Jel; fol ee a 


*) We write [A, B] = AB-—BA for the commutator and (A, B) = AB+BA 
for the anticommutator. This is in strict analogy to our notation for antisymmetric 
tensors 71%] = —j{%6] and for symmetric tensors g(tB) = g(Ba), 
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Annex 5. An Error in the Representation Theory 
Frequently Found in Literature 


Instead of our identity, following from (3.4) and (3.5) 


(WF @('x) ) = (WY, F%('x) WW) (A-5.1) 
many authors start from the identity 
(YL, 'F%('x) WD) e2 (WY, F“('x) YW), (A-5.2)*) 


which is analogous to the relation (5.2) between the Schroedinger and the 
Heisenberg representation. We refer particularily to the otherwise ex- 
cellent book by JAUCH and RouwRLicH?,) (to be referred to as J R). They 
define 
W= OV, OF = 0-1 (A-5.3) 
and, as we have done, 

'"F%('x) = L®, F*(L-'x). (A-5.4) 


From the identity in ‘WY, they find, of course 
'F%('x) = O F%('x) O07. (A-5.5) 


Now, they pretend that fel} is a ray representation of {L}. The identity 
which follows from (A-5.4) and (A-5.5) is, explicitly written: 


Te Fe Sa) ee Oe CaO (A-5.6) 


(Eq. (1-43) and (1-42) p. 11 of JR). According to JR, O (and not 0-1 = 
Of =O, as we found in (3.8)) is a representation of L. They give no 
proof of their statement. 

We shall give an argument, which may have lead them to this contra- 
dictory statement: Write Ly) in (A-5.4) and O® in (A-5.5). Lq transforms 
from the X = {x «}-frame to the ‘X-frame. Let Ly) be followed by Li 
transforming "X < 'X: 


"F4("%) = Ley" ti a an) (A-5.40)) 
"P= _ 5, VY, (A-5.3@) 
" R%("~) = O® F’%("x) O@-1, (A-5.5®) 
Now, substitute (5.4) into (5.4) i. e. 
De Nee (ewe eh (Mah aay) (A-5.6) 
and (A-5.5%) into (A-5.5®) 
"B("y) — (O® OW) F’%("x) (O® O®)-1, (A-5.7) 


*) We denote vectors and operators satisfying (A-5.2) by a bar, in order to dis- 
tinguish them from the vectors and operators in the text and in (A-5.1). 
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If we eliminate "FP" "*("x) from the last two equations, we find writing 


xX = {ex} 
(Ly Ley) Xx Fkny = (2 0),,, EE (OM OG — (A-5.8) 


Thus, it seems to follow from (A-5.8) that {e/ 120} is a representation 
of {L}. This is of course contradictory to the theory presented in the 
text (§ 3). C. Prron and H. Ruece shall publish a note in this journal, 
which shows how the two contradictory points of view can be understood. 
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Integral Representations for the Vacuum Expectation Value 
of Three Scalar Local Fields 


by Gunnar Kallén and John Toll*) 
Department of Theoretical Physics, University of Lund, Sweden 


Summary. The integral formula of S. BERGMAN and A. WEIL for the representa- 
tion of an analytic function of several complex variables is applied to the vacuum 
expectation value of three scalar local fields. Several versions of the result are 
given. The various formulae are connected with each other by integral transfor- 
mations (Hankel transforms). One of the versions reads 


loo) 3 fore) 3 
JQ) a= if Ba [[4 o (2p &) [a p>, y,(a, 7) f; (2% 7), 
0 k=1 0 1=0 


log (— 72,) — log (7 — 22) — log (v — 2s) 
Vy + (Y= 25) (¥— 25) 


lan) = cycl., 


no) log (v — 4,) + log (7 — 2g) + log (7 — 23) — log (— 2,) — log (— 2g) — log (— 2s) 
ON pe VY (24+ 24 23) + 2 Zo t+ % 23+ 2 23 ; 


The functions y,(a, 7) are arbitrary weight functions. It is assumed that both the 
weights and the function F(z) are sufficiently bounded at infinity. The three terms 
above with 7 = 1, 2 or 3 can be related to simple Feynman diagrams, while we 
have not been able to find such an interpretation of the remaining term. 


Introduction 
Consider the vacuum expectation value of three scalar fields A(x), 
B(x’) and C(x") 
EON yyy eg x eA (BOC (x") | 0 = 


1 / 
= zap] a0 0 ¢ 
The physicai requirement that every eigenvalue of the energy momentum 
operators of the theory is time-like with positive energy implies that the 
function G4*®°(p2, p’2, (b — p’)?) is different from zero only when both p? 
and p’? are negative (we use the metric with p? = p? — fj, etc.) and 
when (p — p’)? > ((— p?)"? — (— p”)/?)2. These properties of G ensure 
that the function F is the boundary value of an analytic function F4?°(z,) 
regular in a domain bounded by the following analytic hypersurfaces ae) 


ip (x—x’) + ip’ (“/—x") ABC 


G  (b?, B®, (b — P’)) O(f) OF’). 


*) Joun Simon GUGGENHEIM Memorial Foundation Fellow 1958-1959, on leave 
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(i) The z,-cut and the z,-cut, i.e. the two analytic hypersurfaces z, = 7; 
y > Oand k= 1 of 2. 

(ii) The analytic hypersurface Fj, defined oy 2g = 2 t+ Zo 47+ (%42.)/73 
y > 0 (relevant only when Im z,- Im 2 > 0). 

(iii) The analytic hypersurface S defined by 23 = (1 — &) + 2,(1 — 1/k); 
k > 0 (relevant only when Im z,: Im z, < 0). 

Here, z, = — (% — #')®, 22 = — (x — x")? and zg = — (x’ — x")? and the 
physical values of F are obtained as the boundary values for x — x’ and 
x’ — x" having infinitesimal imaginary parts in the back ward light cone. 
The analyticity domain for F is the intersection of the domains bounded 
by these hypersurfaces and such that the points with z,= — x, and 
A(x) == x2 + x3 + x3 — 2 x1 %_ — 2 %_ %3 — 2 x, x3 < 0 are inside the domain. 
Obviously, this domain is a natural domain of holomorphy?). If we con- | 
sider a ‘local’ theory, i.e. a theory where all field operators commute for | 
space-like separations, the analyticity domain of F is much larger than 
the domain described above. This large domain is also known and is 
bounded by the following analytic hypersurfaces?). 


(iv) The z,-cuts with k = 1, 2 or 3. 

(v) The analytic hypersurfaces F 1 defined by V/—rz,+ Vr—2,° Vr—%,= 
= 0. Here, 7 is a positive, real number. All square roots are defined to 
have positive real parts. This convention is easily shown to be equivalent 
to the sign conventions for the imaginary parts of z, given in KW. 
Further, 2, /, and m are all different, and range over 1, 2 and 3 in any 
permutation. 

(vi) The analytic eo. § defined by /7 — z- /r — 2° Vr—%+ 
tb V—%4° / 2a 22 = 0; r> 0. The square roots are defined as above, 


As earlier, our domain is the intersection of the domains bounded by 
these hypersurfaces and such that every point inside the earlier domain 
is also inside the new domain. For brevity, we call the domain described 
in (i), (ii) and (iii) Mt and the domain described in (iv), (v) and (vi) U. It 
can be shown that U is the holomorphy envelope of the union of Jt and 
two other domains obtained from JM by permutations of the variables 2,1). 

If a function G*"° fulfilling the conditions mentioned above concerning 
p*, p® and (p — f’)? but otherwise arbitrary is substituted in (1), the 
function F'4"° obtained in this way is, in general, analytic in M but not in | 
U. In this paper we want to give a representation of the most general | 
function analytic in WU (and sufficiently bounded at infinity). This re- 
presentation must contain a completely arbitrary weight function inte- 
grated over a certain kernel. Every function analytic in U{ must correspond 


to at least one possible weight function. Conversely, every weight must 
give a function analytic in YU. 
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I. The Bergman-Weil Integral 
There is one systematic approach available for a representation of the 
kind indicated above, viz. the integral representation of S. BERGMAN and 
A. Wet for a function of several complex variables, analytic in a domain 
bounded by analytic hypersurfaces. This integral is a generalization of the 
conventional Cauchy representation and reads for variables oe) 


Figs car | | deal BO Die. (2) 
D(z, t) = Det | gz, |. (2a) 


The integration in (2) is performed over an n-dimensional manifold, which 
is a subset of the 2m—1 dimensional boundary of the domain. This mani- 
fold, which is called the ‘distinguished boundary’, consists of the common 
intersection of n out of all the analytic hypersurfaces that make up the 
boundary of the analyticity domain. In general, this manifold is made up 
of several disconnected parts and the integral in (2) is the sum over all 
such pieces. To each boundary surface labelled by the index k is attached 
a set of m-functions g/(z, ¢) fulfilling the identity 


n 


a (, — 4) q(z, 0) = 4, (3) 
as long as ¢ lies on the k: th analytic hypersurface. Further, all the gf have 
to be analytic functions of z as long as the point z lies smszde the analyticity 
domain and € lies on the k:th boundary surface. The existence of such 
functions gj} can be generally proved when the boundary is made up of 
pieces of analytic hypersurfaces. For the particular boundary we have 
here; a set of functions gj is explicitly constructed below. Perhaps it is 
worth while mentioning that these functions are not unique (for 1 > 1) 
but that there exists an infinite number of sets of functions g} for a given 
domain. Finally, F(¢) in (2) is the boundary value of the function F(z) 
when z approaches the point ¢ on the distinguished boundary. 

It can be remarked that the formula (2) reduces to the conventional 
Cauchy integral for the special case n = 1. In that case, the sum in (2) 
consists of only one term and q is uniquely given as (¢ — z)~. Therefore, 
(2) becomes just a conventional Cauchy integral. We also remark that 
in the case when the analyticity domain can be described as a ‘topological 
product’ of m one dimensional domains, Eq. (2) reduces to an iterated 
Cauchy integral. In this case, every boundary surface depends on only 
me of the variables z (cf. the boundaries (i) and (iv) in the introduction) 
ind it is possible to choose gf = 6,,(¢,— 2,)~1. Consequently, the deter- 
ninant (2a) is a product of simple Cauchy denominators and Eq. (2) is 


756 Gunnar Kallén and John Toll~ HePoAy 


just an u-fold Cauchy integral. In this way, we can understand (2), (2a) 
and (3) as a generalization of the Cauchy integral to the case when the 
domain is bounded by general analytic hypersurfaces. 

We devote the rest of this section to an explicit construction of func- 
tions g* for the boundary surfaces of U*). 

ae the cuts z,=7 we can use the result above and choose 

= OC, — 2%) 

ae the pounce F,, we proceed in the following way. When the 
point ¢ lies on the surface we have 


[+ (HE WrHk =O: ; 


(Here, and hereafter in this paper m, k and / are all different and range 
over 1, 2 and 3 in any permutation.) 


and, consequently, 


|r, +r 37 a / om 7 fra = | 
=| = ttn + Vr 1 — 2. 


We can think of the surface as being parametrized by two of the three 
complex numbers ¢ and by the real number 7. The remaining coordinate ¢ 
is then a function of the given numbers as shown in Eq. (4). We then 
proceed to write the left hand side of (5) as 


Men= 2m) 


eae +3 Vr=%-Yr—&) rat 
+7—0) +3 Wr—2,-yr—&) Wr at yr —G) = 


See Re eek L Vrsat Vrs, (©) 
(a z) Var f= 1s ae (Cy 2) 2 Vr—m,4+\r—-oy ae 


1 Vr—2,+)r—-%, 
2 YransVrak, 


Combining (5) and (6) we find, that it is possible to choose 


rep 2) 


i Nn Veet Voom a 
Rl 1 1 Yr-atyr-G 
qk Nyy 2 Vr—2,t+Vr—C, : lg 
gf! thes sal Vr—2,+Vr—o), 
Ma 2 raat yr (7c) 


Ny =) — 1, +r —%Pr—%. (7d) i 
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Obviously, this result is not unique. It is, e. g., possible to modify the 
numerator in (7b) from 1/2 (//r — z, + Vr —¢,) to Vr — 2, if, at the same 
time, the numerator in (7c) is changed to Vr — ,. However, the choice 
(7a)—(7d) above is the most symmetric expression that can be obtained in 
this way. (Other possible functions q, of entirely different form, e. eae 
utilizing logarithms instead of square roots, can also be given.) 

An entirely similar argument gives the following expressions for the 
gq} related to the surface *& mentioned under (vi) in the introduction 


= 1 


= 6Nx SE [2 (Vr —2, as = 
+76 /r—6,) + ¥7— Gyr — 2, + V7 — ayr—f,] + 
$e 2W- 4-7 fi ¥—Sn) 4 
ty=2y—t.+¥—Gy—*] |. 

ey) Ve ey roe, Yay) 2, ) = a. (8b) 


As above, other expressions which are less complicated from the alge- 
braic point of view but also less symmetric in the variables z and ¢ can be 
found. 


Il. The Distinguished Boundary of l{ and the Bergman-Weil Integral 
for F(z) 

The distinguished boundary of our domain is defined as the common 
three dimensional intersection of three out of the seven analytic hyper- 
surfaces that constitute our boundary. At this point, a complication 
arises. E.g., if we ask for the intersection of the z,-cut, the z.-cut and one 
of the surfaces F;,, we find that z, is also real on this intersection and that 
it may be positive. This means, that fowr of our boundary surfaces have a 
common three dimensional intersection. Normally, this intersection 
should only have been two dimensional. Therefore, the BERGMAN-WEIL 
integral formula is not directly applicable in the form (2). We handle this 
complication by displacing the surfaces F,, slightly, so as to disentangle 
these degenerate intersections. Next, we write down the BERGMAN-WEIL 
integral for the modified domain and, afterwards, go to the limit where 
the surfaces F;,, are put back in their original positions®). 

We then remark, that, e.g., the surface F se is relevant only when the 
imaginary parts of z, and z, have the same sign while the imaginary part 
of z, has the opposite sign. Further, when this is the case, J” ig never inter- 
sects any other boundary surface except the cuts’). Finally, there are 
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really two disconnected pieces of F {, in the boundary, one piece with the 
imaginary part of, say, z, positive and the other piece with the imaginary 
part of z, negative. As these two pieces are entirely disconnected, we are 
at liberty to displace the surface F’;, in different ways in the two cases. We 
choose to take as our displaced surface 
efile past UE Bey Im 2, *slmnze 0, (9 
og 
Im z,° Im2z;—< 0, Im2,- lm ]Z, (17 ve) 


where the real number ¢ is positive when Im 2, is negative and negative 
otherwise®). The intersection of this displaced surface and the z,- and Z,- 
cuts is shown in Figure 1 for the case, that Im ¢, > 0. The relevant part 


Ys 


Bigek 


The intersection ¢-cut M ¢,-cut M Fj, shown in the ¢3-plane 


of the surface F;, is here given by a straight line from the origin and into | 
the lower half plane with a slope given by — (1 + 7¢)-1!. As the two q’s | 


ee Ga nes a9 (2057), 00) ) 
ioe : Re sie es AXE (10a) 
I= C, 362 aes (10b) 


where we have explicitly indicated the dependence of gi? on r. Note, in | 
particular, the sign in front of the square root in (10a). In the limit when : 


f 
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é goes to zero we get the following contribution to the BERGMAN-WEIL 
integral 


if a 
ay 


1— 41) (C2 25) 


3 


The symbol F (+++) indicates the boundary value of F(z (z) which is ob- 
tained when all three complex numbers ¢ k have an infinitesimal, positive 
imaginary part. The three plus signs in g}? have a similar meaning for the 
variables ¢. The domain of integration in (11) is given by ¢, and Go each 
ranging independently over the positive real axis from 0 to co, while Ge 
ranges over the negative real axis from — oo to 0. We denote this domain 
by 7’; and are later going to use the notations 7, and T, for domains 
defined in an analogous way. In a similar way we also get a contribution 
from the other piece of Fj, where all signs of the imaginary parts are 
changed. However, this term appears with a negative sign as all complex 
mtegrations have to be done in a positive sense. The total contribution 
r; from this part of the distinguished boundary, viz. the common inter- 
section of F,,, the z,-cut and the z,-cut becomes 


1 aC ; ; 
Th = ear E; las" (23 +-++3 7) F(+++)- | 


=F) (Qq=—2) 
— 93 (z; -—-;7) F(-——)]. 


For the particular function q;” given in Eq. (7a), the boundary value does 
not depend on the way in which the variables ¢, approach their boundaries 
‘at least not as long as ¢ € T;). Therefore, Eq. (12) can be simplified to 


a 1 aE foo eo nechieey F nd 
hy eae | Tie ag Ne asa Ce 


3 


(12) 


3 


[he expression (12) is always correct while (12a) may be wrong for an- 
sther set of functions g;,”. 

We next consider the intersection z,-cut 1 z,-cut M F,,. Two typical 
sases of this intersection are shown in Figure 2 and Figure 3. A detailed 
liscussion similar to the one given above yields the following contribution 
rom this part of the distinguished boundary 


eae! ae 120 Rey ey) ae 
Ty; was | Em (aa) Recap rae al 72) 
a+ Dy ; Dy 
gg ey ye ae 
Bee — Ty, Oe fn Oe 
"Gai? i ere sane ee hs”) 
$, 


— 93 (2; -—+; 7) F(——+; ”)], 


G : (eae yao) = aie ale (13a) 
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The first term in Eq. (13) contains an integration over the domain T,\J 
defined above and an integration over the domain Dy defined as follows. 
In D, all the ¢, are positive and fulfill the inequality ¢,; > (Vo + VEo)84 
Other domains D, are defined in a similar way and used below. The} 
appearance of the domain 7, in the integration requires no further ex-| 


Th 
r=0 & X2 


3 


—— 


Fig. 2 
The intersection ¢€,-cut 1 €,-cut M Fj, shown in the ¢,-plane for the case 
IRIE ee NEES Iban, Se 


é =eS52 A v2 
Em a 1 


r=0| 8 us 


Fig. 3 
The intersection ¢€,-cut \ €,-cut Fi shown in the ¢,-plane for the case 
Re ¢, > Re.Gjy damit 0 


planation. The appearance of this term is clearly shown both in Figure 2 
and Figure 3. The domain 9, is shown as a ’sling’ in Figure 3 for ¢, > C5. 
As is seen in Figure 3, this domain appears twice in the integration on 
contribution corresponding to the upper ‘shore’ in Figure 3 and the othel 
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ontribution steming from the lower part of the sling. The values of 7 for 
he two parts differ in the sign in front of the square root Va(c) in Eqs. 
13a) and (10a). Obviously, the upper part of the sling corresponds to the 
nigger value of r (cf. Fig. 3). The second integral in Eq. (13) corresponds 
0 the lower part of the sling. In Eq. (13) we have denoted the two 
oundary values of F(z) with F(++—;7’) and F(++—; 7) respectively. 
[his is done to take into consideration the possibility that the function 
F(z) might have different boundary values on the two parts of the sling. 
i practical applications, this might not be the case. When the boundary 
value of F(z) is the same on both cases, Eq. (13) can be somewhat simpli- 
ied in so far as the terms containing g}” with the same value of ¢ but 
lifferent values of y can be lumped together. 

For the particular functions g* shown in Eggs. (7) it is not possible to 
simplify Eq. (13) in a way similar to the simplification which led from 
fq. (12) to Eq. (12a). In D, one has €, < 7 < ¢,. Therefore, the square 
‘oot //v — ¢, in the denominator has different values when ¢ 11S located on 
lifferent sides of its cut. 

The two expressions (12) and (13) can be considered as typical ex- 
mples of contributions J, to the BERGMAN-WEI_ integral. All in all, 
here are nine integrals of this kind. By symmetry arguments one finds 
hat they can be written in the following two standard forms 


Bl 1 = al ae S i 
Ty ame | (Cn — Zp) (€7- %) [Gin (23 Com) (C4) | (14a) 
— Pestin FEN, | 
ind 
— ; ae RL 5S! aoth oe 
im Gai leper Pee 
I+ Yk . : - 
= Peer) eho e 
Gi Nes ea TVR, 7) ee 


a ae Bi sae sath ots 
¥ (2 m1) af (Cn — 2p) (ee) [9 (2 ay r) yh (ae 7) 
Xe 
j ge ce Ne (C7). 


The symbol ¢, in (14a) and (14b) indicates that the point ¢ approaches 
he distinguished boundary in such a way that ¢, and ¢; both lie above the 
eal axis while ¢,, is located just below the real axis. For ¢_ the situation 
s reversed. When the integration goes over the domain 7; it does not 
matter from which side ¢, approaches the negative real axis. 

We now turn to a discussion of that part of the distinguished boundary 
vhich is related to the surface §. For % to be relevant one has to have the 
ame sign for all imaginary parts of z,. As before, the two cases when all 
maginary parts are positive and when they all are negative, correspond 


j 
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to two disconnected pieces of the boundary. In this case also, we have the 
complication that the surface § and the three cuts have a common, three- 
dimensional intersection. Therefore, we displace % as before and do it in 
different ways in the two cases. We find it convenient to define our dis- 
placed surface from 


(y= 2) (Y= 4) 
V— 24-2 


Im 2, ih, 0; 


2,(1 + te) 


Im [z, (1 + ze)] - Im 2, > 0, (15) 


where the sign of ¢ is the same as the sign of the imaginary parts of 2,. 
The different intersections z,-cut  z-cut 1 % are illustrated in 
Figures 4-6. A discussion, entirely similar to the argument above, gives} 


Lo 


r>$+ g, 


13 EERE 5, 


r=max($,8) Xs 


Fig. 4 
The intersection ¢,-cut 1 €,-cut 1 § shown in the €,-plane for the case Im ¢, > 0 


the following contribution to the BERGMAN-WEIL integral from this part 
of the distinguished boundary 


[8 ee eee ane arene 
% ea Gua) Goa Mele bus”) FC.) — | ia 
— Flestsr) FC), | 
fat a one PL [oe es 
23 (2 Gig aes (ee pee apres a) Ecos vr’) — 
mel EC ANGE A (CRT Nhe ce” 
il p abe e ‘ 
(2 mi)? | Goa) (Goa) S57) FCs 7) — 


— gB (2; 37) F(Ce: 2), 
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Fig. 5 
The intersection ¢,-cut M ¢,-cut M & shown in the ¢,-plane for the case Im ¢, > 0; 
ING (Cn SS INS CG, 


Fig. 6 
The intersection €,-cut 1 €,-cut N § shown in the ¢,-plane for the case Im ¢,, > 0; 
TRG) ay INES 
i es 
if = 2 ie a as Efe C3 To eG) , (16c) 
a 1 
=F [ott o+V20 (| > (16d) 


Apart from the two terms exhibited in (16a) and (16b) there is one more 
contribution to the BERGMAN-WEIL integral from this part of the dis- 
tinguished boundary, which should be denoted by J ®. This term is com- 
pletely analogous to the contribution J ®, in (16b) and is obtained from 
that expression by a permutation of the indices 1 and 2. The two terms in 
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(16b) are integrated over a domain which is denoted by D3 — Dj. By 
this we mean that we integrate over the two domains D, and D, but that 
the contribution from the last domain is given a negative sign. The other 
notations in Eqs. (16) are then self explanatory. 

We note that there are two integrals over the domain Ds in J, and that 
there are two corresponding integrals in 7. If we add corresponding 
terms in /® to each term in J, and then use the identity (3) under the 
integral sign, once for the terms for v and again for the terms 7’, we find 
that the sum of the two integrals reduces to an expression which is com- 
pletely analogous to the two terms which are integrated over D, and Dy. 
In this way, the sum of the terms J is completely symmetric under a 
permutation of the indices 1, 2 and 3 in spite of the unsymmetric dis- 
placement (15) of the surface %. The total contribution from this part of 
the distinguished boundary now becomes a sum of six terms, all of which 
can be written in one or the other of the following two standard forms 


ee a Sige Py 
Be wae | Goa uawaroms oe | 


(Sm —#m (17a) 
<qigre a) FICO 


k 


— gles C45”) FCs) — Ble; C37) FCsr) + or 
gp (0257) PI. 

Note that the symbols ¢, and ¢_ in Eqs. (16) and (17) have a different 

meaning from before and now indicate, that all variables ¢, le either 

above or below the real axis. 

The rest of the distinguished boundary is empty as neither the relevant 
parts of the three cuts nor any two of the more complicated surfaces ever 
intersect except in manifolds of lower dimension. (E.g., the three cuts do 
intersect on a three dimensional set, but this intersection is irrelevant 
since it lies outside the domain U and touches the domain only on the two 
dimensional subset where these three cuts intersect one of the other sur- 
faces, even after distortions, that is where one of the 2, 1s zero). We thus 
have the following representation of the most general function F(z) 
regular in Uf and sufficiently bounded at infinity. 

3 
FQ) = 2) (Es Tos ts ee cae (18) 


Rel k=1 


where the various integrals J are defined in Eqs. (14) and (17). 
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The representation (18) contains the boundary value of the function 
F(z) on the distinguished boundary as a weight function. As has already 
been remarked earlier!), the distinguished boundary consists of only 
‘physical points’ and (18) allows an explicit computation of the value of 
the function F(z) in an arbitrary point inside the regularity domain U 
when the values in these physical points are known. Therefore, no knowl- 
edge of a function in some ’unphysical region’ is necessary for an appli- 
cation of this formula. The actual evaluation of the integrals I above 
might, of course, be very complicated. 

We also want to remark that, if we substitute an arbitrary weight 
function (decreasing sufficiently rapidly at infinity to make the integrals 
convergent) in (18) instead of the boundary values of F(z), the resulting 
function can have no singularities except on the cuts and where the 
functions gj are non-analytic, i.e. on or beyond the boundary of Uf. There- 
fore, an arbitrary weight, substituted in (18) yields a function regular at 
least in U. However, it must not be supposed that this function has the 
given weight as boundary value. In general, this will not be the case. This 
phenomenon is quite analogous to the behaviour of the conventional 
Cauchy integral where an arbitrary weight function gives an analytic 
function, the boundary value of which is, in general, not equal to the 
given weight. 


III. Alternative Versions of the Integral Representation (18) 


The discussion in the previous section has provided us with an integral 
representation of the most general function F(z) regular in our domain U 
and sufficiently bounded at infinity. However, for practical applications 
this formula (Eq. (18)) is somewhat involved, but it can be simplified to a 
certain extent if we are willing to introduce one more integration and to 
write our representation as an integral over four variables instead of 
three. To see this, we observe that the dependence on 2, in every term of 
(18) can be written in the form (¢, — 2,)~1 (¢; — 2)~' 9(z, 6) where the q’s 
are given by Eqs. (7) and (8). (Cf. Eqs. (14) and (17).) Closer inspection 
shows that the g’s themselves can be written in the form N~ Q(z, ¢) 
where Q(z, €) is a function which is regular, analytic in the topological 
product of the cut planes in the variables z,. The denominators N are 
given by Eqs. (7d) and (8b). It follows that the kernel in each term of (18) 


can be written as N71 O(z, ¢) where O(z, ¢) is another function regular in 
the whole cut planes and behaving at infinity not worse than (2, 22 2s) U2, 
Such a function can be represented in the form 


co CO CO 


a= fff aa is P(ay, 6) (19) 
Ay — 2) (4, — 29) (43 — 43) ; 
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where the weight P(a, ¢) is given by an ‘iterated jump’ of the function 


O(z, ¢). As an example, we can look at the kernel in Eq. (12), where 
gi is given by Eq. (7a). For this case we get 


: 1 ne 

nies sae) 20a 

Q(z, ¢) (A) (Co— 42) V —4+ V-2s | 

Oe ras. O(ay— 64) O(a, — So) Ode, (20b) 
I UR Ce) 


The factor @(— ¢,), which is 1 for negative ¢, and vanishes for positive Ca 
is inserted so that this particular P(a, ¢, 7) will be non-zero only in Ts, 
which is the only domain in which g3” appears in the integral. Similarly 
the terms in (18) involving q}?(z; ++W—;7) can be taken care of by 
defining P(a,C,,7) appropriately in the domain where ¢¢€, and 
0<y7<V€, €,. The terms involving 93°(z; +-+—; 7’) can be treated in the 
same way by setting 7’ = 7 and defining P(a, ¢,, 7) appropriately in the 
domain C€ T,+ D, and r> V,f,. The other terms in (18) can be 
handled in a similar way and the corresponding weights computed, but 
the results are uninteresting for our applications and we do not want to 
give the details. After a treatment of this kind, all terms involving, e.g., 
gi? can be represented with the aid of the expression (N,,)-2 0. The 
function Q is given by (19) above, where, however, the weight P is the 
sum of the expression (20b) and other similar contributions coming from 


the other terms in (18). The net result is that the whole function F(z) in 
(18) can now be represented in the following form 


ae oan eas ERY SS / ar aay | (21) 
+H + ee aie. | 
Ny (2p 7) = Nog(Zq 7) cyel (21a) 
Nolte. 7) = Nola, 1), (21b) 
raldy) = gear | OC [8 (7 +5 (G—G 24 V4(@)))+ 
FO (r+ 5 (6s—t: — Ce 40) J- (21) 


"[P@, 64,7) F(C., 7) + Pla, _,7) F(C_, n)], etc. 


The integration over ¢ in (21c) goes over the whole distinguished bound- 
ary. This expression has the same property as the formula (18), viz. that 
every function F(z) regular in 1 and sufficiently bounded at infinity can | 
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be represented in this way. Further, an arbitrary set of weight functions 
Pi(4,,7) (also sufficiently bounded at infinity) yields a function F (z) 
regular in UW when substituted into (21). However, we presumably have 
the same lack of uniqueness in (21) as in (18), viz. that the same function 
F(z) can presumably be represented by an infinite number of weights 
PilAp, 1)- 

We can give several alternative versions of the expression above. First 
of all, the Cauchy denominators can be replaced by functions A$*(z, a) 
if we perform a Hankel transform in the variable a,. The function A{*) is 
the conventional singular function with positive frequencies defined by 


HY) (Vaz) iS ir aa 
(+) = a 1 (b, a) 
0 
A (a, b) = O(a) p Ja ab ns (22b) 


dG s V ab 
where H‘ and J, are the conventional Hankel and Bessel functions of 
order one. Formally, the function A(a, b) fulfills the relation 


f €4@9 Ate, }) ==-- 6a—8); a>0,b>0. (23) 


0 


Eq. (23) expresses the orthonormality relation between Bessel functions 
usually exploited in connection with Hankel transforms’). 
From (23) and (22a) we get the following representation of (a — z)-1 


1 


a—Zz 


= 162°4 (i) db AS+(z, b) A(b, a). (23a) 
0 


If this representation of the Cauchy denominator is used in Eq. (21) we 
find that the whole formula can be written as 


Cc 


Fle) =f dta Ale, a4) AGC, da) ALM as) | 
é oe ade is = i (24) 
Pi P2 Ps 0 
i it Ee ~ N, i N; i a ; | 
0 


The new weight functions P;(Axs v) are related to the weights ;(a,, 7) in 
Eq. (21) ee the aid of the es set of formulae 


(a, 7) = (16 23 7) sf [Au ais (25a) 


[e,2) 


gad pila) = sy | a LU Aap bx) G:(b,7)- (25b) 


0 
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This alternative version is particularly interesting because of the follow- 
ing remark. The expressions N;' are themselves regular in Uf and, conse- 
quently, have Fourier transforms with support only in or on the forward 
light cones. Further, the Fourier transform of the product 


a 
ai A ae a;) 


kl 
is different from zero only when the two vectors # and #’ fulfill the con- 
ditions — f? = Uae Vaz)?; — p'2 = (Va,+ /as3)2. The Fourier trans- 
form of F(z) is then a convolution integral of these two expressions. 
Obviously, this convolution has the same support properties as the 
Fourier transform of the product of the A$*-functions. Consequently, if 
the range of integration of the variables a, is restricted to go from certain 
lower limits a\®) to infinity, the Fourier transform of the function F(z) has 
the support property that it vanishes unless — p? = (//a; + Va,)2 and 
— p= (\/a, + Va,)?. This remark is of interest if one is asking for a 
representation of a function corresponding to the vacuum expectation 
value of a product of three local fields where the details of the mass 
spectrum is also taken into consideration. (Cf. KW p. 12.) Eq. (24) allows 
us to write down examples of functions F(z) with the correct support 
property in p-space and with singularities over the whole boundary of Uf 
in x-space. This verifies that the restrictions following from the mass 
spectrum do not change the domain of analyticity in x-space. However, 
we have not been able to prove that every function with these support 
properties in p-space and regular in Uf can necessarily be represented with 
the aid of (24) with at least one set of weight functions ¢;(qa, 7). 

One further modification can also be mentioned. The denominators N, 
an be sreplaced by other expressions obtained by multiplying N; by 
cfunction X; regular and different from zero in the cut planes (and 
suitably bounded at infinity). The following factors are of particular 
interest in this connection. 


Xa : (/ te yr an 7 23 ) [log (— rz,) — 


— log (r — 2) — log(r = 24) 2 
Two other functions X, and X, are defined in a similar way and can be 
obtained from X, after obvious permutations. Further, 


Mo Vr ae | 


/ ay / Bo / z} [log (y — z,) + log (7 — z,) + (26b) 


+ log (r — zs) — log (— 44) — log (— zg) — log (— z5)]-1. 


(26a) 
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The square roots are defined as before and the logarithms are made 
unique by the prescription — a < Im log (...) <2. As these factors X j 
have neither zeros nor singularities except on the positive real axes, the 
whole expression (24) can be replaced by 


Fl) = [ da [TAP a) [ ar Syladier, — (27) 
6 k=1 0 1=0 


f(z”) = log (— 72,) — log (y— 2,) — log (7 — 25) cycl. (27a) 


¥2Zy + (¥— 25) (Y= 2s) 


folz, r) _ log (r— 4) + log (r— 2) + log (r— 23) — log (— 2) — log (— 2) — log (= 2s) 
7 — ¥(24 + 2+ 25) + 24 gt 21 2g +2 25 ; 
(27b) 
Various other modifications of these formulae are also possible. One can, 
e.g., make a Hankel transform with respect to the variables a in (27) and 
replace the Hankel functions A§*) by Cauchy denominators. One can also 
make a Hankel transform with respect to the variable 7 in Eq. (27), 
Eq. (24) or in Eq. (21). We do not want to write down in detail all the 
possible modifications which can be obtained in this way. Of course, one 
always assumes that the weight functions obtained after such formal 
operations are sufficiently bounded to make the resulting integrals con- 
vergent. If that is not the case, certain counter terms have to be added in 
our representations, so as to make the integrals meaningful. 


IV. Comparison with Perturbation Theory 


The representation given above for a function F(z) analytic in the 
domain WU and sufficiently bounded at infinity has been obtained on the 
basis of very general arguments. We have used the result of KW con- 
cerning the shape of the domain UW and the BERGMAN-WEIL integral 
technique for the representation of our function. This means that our 
whole argument is based only on the assumptions of Lorentz invariance, 
local commutativity and reasonable mass spectrum (cf. KW). As is well 
known, the results obtained in this way are compatible with perturbation 
theory, but the examples one has been able to construct from perturbation 
theory have a domain of analyticity which is larger than the domain . 
In particular, it has so far been impossible to find any trace of the surface 
in perturbation theory examples, while singularities can be obtained in 
arbitrary points on the surfaces F,, (cf. appendix III of KW). 

In view of these facts it is tempting to try to relate the terms with 
7 = 1, 2 and 3 in our representations to perturbation theory expressions. 
As a matter of fact, it is possible to recognize the Hankel transform with 
respect to the variable 7 of those three terms in the representation (27), 
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which stem from the surfaces F4,, as perturbation theory examples. For | 


this purpose, we consider nine scalar fields Oi, Oe Per ees pe | 
acting with the aid of the following Lagrangian 

| 
L = gy ba(x) b5(x) be (x) + Bo pax) Gal% x) s(x) bal) + | 


(28) | 
+ pal) b1(2) ba(2) d5(x) + val) bol) bal) box]. | | 


The fields 4; have masses given by Va, while the masses of the fields y, | 
are irrelevant. We next define ‘currents’ 7;(%) by 
‘ 6g 
1a) = dp,(*) ‘ 
and consider the vacuum expectation value of the product of these three 
currents. Further, we use perturbation theory and expand everything in | 
powers of g, and g,. The leading term is of order g} g, and is given by 


PWD Hs (29) 


(z) = <O | 71(x) 7o(%’) 79(%") | O> = 
= 8 8, Ay? (% — 2’, ay) A (x’ — 2", ay) AL (% — x") as) - 
+f dy [dp % — y, a) ASP (y — 2", as) AP (y — 2", ay) + (30) 


ot Ap (x’ — y, as) Ae (% — y, ay) Ae (S14 Gg) ate 


x 


ie ny, Og) Ay ae) AS} (x — y, as)|. 


The complex variables z, are defined by z, = — (x — x’)®; zg = — (x’ — x")? 
and z3= — (x — x")?. The first three factors in (30) correspond exactly to | 
the product of the three A$") functions in (27). The expression inside the | ) 
square bracket in (30) is the same as the perturbation theory example | 
treated in appendix III of KW in Eqs. (A. 54)-(A. 59). It was there | 
shown that the Hankel transform of this expression with the aid of the | 
function A(a, b) can be written as 


creme: vile) | 
de ber at i da, day da, 6 (1 — Oy — Oy — Og) 
Ola 0g + Zy0%q0t + 290409 — 044g — OyMy— Uys 
We now consider the special case that two of the quantities a4, a, and ag : 
are zero, while the third one is put equal to 7. This can be done in three 


different ways. If we further perform a differentiation in (31) with respect | 
to the mass that is equal to 7, we get three integrals, one of which is given 


by 
= ff doy dn, dus 5 (1 — a4 — ty — ag) H 
[2003 + 2y0t40¢g + ve — 103]? z (32) 


: 


(31) | 
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The other two terms are obtained after obvious permutations. The inte- 


gration over the variables « in (32) is elementary and straight forward. 
The result is 


aa. log (— 723) — log (y— 2) — log (v— 2.) 
Ts pie (y— 2) (y— 25) +125 = = f3(Z, r) 2 (33) 


The function f(z, 7) in (33) is the same as the function /, defined in Eq. 
(27a). The other functions /;(z, 7) in (27a) are obtained from (31) for the 
other choices of the relation between 7 and the masses ay, a; and ag. In 
this way we see that the Hankel transform of the perturbation theory 
example given here, if differentiated once with respect to the variable 7, 
can be identified with three of the terms in our representation (27). The 
corresponding FEYNMAN diagram is shown in Figure 7. We have not been 
able to find a similar connection between perturbation theory results and 
the remaining term in our representation. 


x" By, x’ 


Fig. 7 
' Feynman diagram corresponding to Eq. (30) and related to three of the terms 
in the representation (27) 
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Die Normalform einer komplexen Lorentztransformation 


von Res Jost 
ID ID Isl, Avhevelm 


Zusammenfassung. Zwei komplexe Lorentztransformationen A und B heissen 
aquivalent, falls es zwei reelle Transformationen A, und A, in ia derart gibt, dass 
A = A, BAg. Die so definierten Aquivalenzklassen werden durch die Konstruktion 
einer Normalform ftir jede Klasse vollstandig charakterisiert. Im letzten Paragraphen 
wird ein Satz bewiesen, der die Verbindung zu den Untersuchungen von BARGMANN, 
HALL und WIGHTMAN schafft. 


§ 1. Einleitung 


Die komplexen Lorentztransformationen spielen seit einiger Zeit eine 
bedeutende Rolle in denjenigen Arbeiten, die sich mit den Grundlagen 
der quantisierten Feldtheorien befassen?). Fiir den physikalisch inter- 
essanten Fall von vier Dimensionen ist es wohl am einfachsten, zur Ana- 
lyse der komplexen Lorentzgruppe den bekannten Isomorphismus dieser 
Gruppe mit dem direkten Produkt von zwei speziellen linearen Gruppen 
in zwei Dimensionen auszuniitzen. Doch haftet dieser Methode besonders 
im Hinblick auf die Verallgemeinerung auf héhere Dimensionen etwas 
Kiinstliches an. Wir geben deshalb im folgenden eine Analyse von kom- 
plexen Lorentztransformationen, bei der die Dimensionszahl nebensach- 
lich ist. Es ist dabei das Ziel, die Analyse so zu leiten, dass die Verallge- 
meinerung der Resultate?) von V. BARGMANN, D. Har und A. WIGHT- 
MAN auf allgemeine Dimensionszahlen evident wird. Das wesentliche 
Hilfsmittel wird in Form eines Satzes formuliert. 

Im Hinblick auf diese Anwendung wird tiberall nur das Skalarprodukt 


(x, y) = 29 y9 — xh yl a2 yy? — ++ — aye 


in Betracht gezogen. 
Der Hauptteil der Note besteht darin, fiir rein imaginare*) Lorentz- 


transformationen eine Normalform zu finden. Die zugehérigen Rech- 
nungen unterscheiden sich wenig von denjenigen, die erforderlich sind, 
um die Normalform einer reellen Lorentztransformation zu gewinnen®). 
Der Vollstandigkeit halber sind sie aber trotzdem wiedergegeben. 


*) Dieser Ausdruck erscheint nicht sehr gliicklich, doch fiel es mir schwer, einen 


besseren zu finden. 
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Diese Note geht auf eine Anregung von F. J. Dyson und auf eine | 
kritische Bemerkung von V. BARGMANN zuriick. Ihnen beiden gilt auch 
hiefiir mein freundschaftlicher Dank. 


§ 2. Definitionen 


1. Metrik 
(%, x) = (x°)? — D7 (xk)? =x! Gx 


il 


2. Transponierte einer Matrix: M7? 
Hermitische Konjugierte: M* 
Komplex Konjugierte: M =Mi* 

3. Reelle Lorentztransformation A: 4-1=GA'G, A’ =A. 
Einskomponente der reellen Lorentzgruppe: is 
AeL! hat die Determinante +1 und transformiert den Vorkegel 
[an =e ROO (ON Pe o} in sich. 

4. Komplexe Lorentztransformation A: A-1=G A'G 
Einskomponente der komplexen Lorentzgruppe L,(C). 
A eéeL,(C) hat die Determinante + 1. 

5. M €L,({C) heisst rein imaginar, falls M’ M = 1. 

6. Aquivalenz zweier komplexer Lorentztransformationen: A ~ B, falls 
es A,,¢L/ gibt, derart, dass A = A, BA,. 


Das Ziel der Untersuchung besteht darin, zu jeder der durch 6. defi- 
nierten Aquivalenzklassen eine Normalform zu gewinnen. Dazu ist es 
notig, zunachst eine Normalform fiir eine rein imaginare Lorentztrans- 
formation zu suchen. 


§ 3. Normalform einer rein imaginadren Lorentztransformation 
1. Die Wurzeln des charakteristischen Polynoms x(a) = Det (M —A-1) 
(Eigenwerte) 
a) Aus (A) = 0 folgt y(4+) = 0. Das gilt fiir eine beliebige Lorentz- 
transformation. Mit 4 ist also auch A Eigenwert. 
b) x(A) ist ein reelles Polynom, denn 


x*(a) = Det (M* — 11) = Det (M’T — 4-1) 
= Det ((M-1)? — 4.1) = Det (G (M —A1) G) = x(A). 
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Also sind die Eigenwerte von M entweder reell oder sie treten in kon- 
jugiert komplexen Paaren auf. 

Im folgenden brauchen wir zwei trivale Lemmata: 

Lemma 7: 

a) Zwei reelle orthogonale Nullvektoren sind linear abhangig. 

f) Falls ein komplexer Nullvektor x auf dem komplex konjugierten x’ 
orthogonal steht, dann sind « und x’ linear abhangig. 

Lemma 2: Sei Mx = Ax und My = wy, dann ist (x, y) = Au(x, y), also 
ist entweder (x, y) = 0 oder Aw = 1. 

c) Falls A ein komplexer Eigenwert von M ist, dann ist 1* = 4-1 also 
i) = 1. 

Beweis: Aus Mx = Ax folgt Mx’ = 4*-1x’, Nach Lemma 2 (x, x) = 
{%, x") = O also sind x und x’ nach Lemma 1 linear abhangig und daher 
a = 1. 

Ausserdem kann x jetzt reell gewahlt werden und desgleichen y, der 
Figenvektor zu 1-1. Es gilt (x, x) = (y, y) = 0, also ist (x, y) + O und bei 
passender Normierung (*, y) = 1. 

Dann sind die Vektoren é = 2-4 (x + y) und 7 = 2-4 (x — y) ortho- 
gonal und normiert: (€, €) = — (y, 7) = 1. Es kann also nur einen kom- 
plexen Eigenwert geben, und der durch (M — / 1) annihilierte Raum ist 
linear. 

2. Das Auftreten von nicht linearen Elementarteilern 

a) Zu einem komplexen Eigenwert A* + / gibt es nur lineare Elemen- 
tarteiler. 

Bewets: Sei 

Miaa)x und My=7 27 Ly. 


x kann reell gewahlt werden gemass 1c. Dann folgt 
My =ilhx+hy’. 


woraus M(y’ — y) = A(y’ — y). Es kann also auch y (das nur modulo x 
definiert ist) als reell vorausgesetzt werden. Nun folgt weiter neben 
(~, x) = 0 auch (Mx, My) = A(x, y), also (x,y) =0 und (My, My) = 
J2(y, y), also auch (y, y) = 0. Das ist nach Lemma 1 ein Widerspruch. 

Folgerung: Es kann héchstens ein Paar von einfachen, konjugiert 
komplexen Eigenwerten geben. 

b) Zu einem reellen Eigenwert A + + 1 gibt es nur lineare Elementar- 
teiler. 


Bewets: Sei A-1 + A= A* und 
Mx =Ax My =x+dy 
Ma' =A-1%) My =—A?2 x’ +17 y'. 
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Daraus (x, x) = 9, (Mx', My) = A“*(x, x’) + (x’, y), also auch (x, x’) = 0 
und daher x und x’ linear abhingig, was nur fiir 1 = 4? méglich ist. 

c) Es gibt héchstens ezmen nichtlinearen Elementarteiler, der entweder 
zum Eigenwert 4 = + 1 oder 4 = — 1 gehdrt und nur auftritt, falls alle 
Eigenwerte reell sind. Ein solcher Elementarteiler ist 3. Grades. 

Beweis: Sei A? = 1 und 


Mx =Axn My =idx + Ay, 
dann ist 
Mx! =I! My! =idx' $y 


Nach b) ist (x, x’) =0. Ausserdem (Mx, My) = (x, x) + (x,y), also 
(x, x) =0; x und x’ sind linear abhangig. Daher kann x und ebenso y als 
reell vorausgesetzt werden. Schliesslich gilt (My, M y) = 22(x, y) + (y, ¥), 
also ist auch (x, y) = 0. Nun sei x, ein weiterer Eigenvektor M x, = wu %, 
dann folgt, falls u = A ist, wie oben aus (M x,, M y) = 1(%, x) + (x, y) auch 
(x,,x) =0. Das gilt aber nach Lemma 2 auch fiir w + A. 

Alle Eigenvektoren und y sind daher orthogonal zum Nullvektor x, 
spannen also mit y zusammen nicht den ganzen Raum auf. Der Elemen- 
tarteiler muss also mindestens 3. Grades sein: 


Mz=—4Ax+idy+dz, Me’ =—4dxt idytarz. 


z kann wieder reell vorausgesetzt werden. - 
Es ist (x, %) =0, (%,y) =0 und (x, z) + (y, y)=0, Ein Elementam 
teiler 4. Grades aber kann nicht vorkommen, denn aus 


Mw =—tdAy+irz+dvw, Mw'=—sdyt+tidz+aw' 


folgt (Mx, Mw) = i(x, z) + (x, w), also (x, z) = 0, und daraus nach oben 
(y, y) =0, was mit (x, «) = (x, y) = 0 unvertraglich ist. 

Oben wurde darauf hingewiesen, dass alle iibrigen Eigenvektoren auf x 
orthogonal sind. Sie spannen also einen rein raumartigen Raum auf. 
Nach 1c kann daher in diesem Fall kein komplexer Eigenwert vorhanden — 
sein. 

3. Die Normalform fiir M 

a) Es tritt ein Paar komplexer Eigenwerte auf: A + A*. Man fiihrt im 
Raum zu (A, A*) die Vektoren € und 7” aus Ic als Basis ein und setzt 
A = e?, dann lautet M in diesem Raum 

( cosm ising a 


7sing cos ee 


Im iibrigen hat man nur reelle Eigenwerte und keine héheren Elementar? 
teiler. Sei uw + + 1 ein Eigenwert zum Eigenvektor x, dann gehort u-- | 
zu x. Im Raum zu (u, w-) fiihrt man die reellen Vektoren 
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E=24 (44 %'),n= — 4°24 (x — x’) 
ein. Dann wird 


(5, ) = (, 0) = (x, x’) und (&, 7) = 0, 


also muss bei passender Normierung (é, £) = (7, 4) = — 1 sein. Schliess- 
lich setze man w = + e* und findet im Raum zu (mu, u-) fiir M die 
Normalform 


: Chy iShy \ _ 
== ( ~iShy Chy ) = + L,. 
Als Normalform fiir M erhalt man jetzt 


Kg 
= 
M,= + Ly, . (a) 
es 


Cat 


b) Es tritt kein komplexer Eigenwert und auch kein nichtlinearer 
Elementarteiler auf. In diesem Fall ist in der vorstehenden Normalform 
K, durch + 1 zu ersetzen (b). 

c) Es treten keine komplexen Eigenwerte auf, aber es gibt einen kubi- 
schen Elementarteiler. Mit einer kleinen Modifikation liefert dann 2c) 
drei reelle Vektoren x, y, z derart, dass fiir 2 = +1 oder A= — 1 gilt 


Mx=Ax, My=Atitxt+y), Mz=A(-—$e?x+ity+4+2), 


mit reellem t + 0. Aus diesen Gleichungen folgt weiter (x, x) = (%, y) = 
(y, z) = 0, (x, z) + (y, y) = 0. Ausserdem sind y und z modulo x be- 
stimmt. Es ist daher immer méglich, (y, y) = — 1 und (z, z) = + 1 anzu- 
nehmen. Im Koordinatensystem mit der Basis z, x — z, y lautet M, be- 
zogen auf unsern Unterraum, 


1-37? a a 4% A 
A ae 1+37? 47 MES 
aT GE 1 


die Normalform also 
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Ly 
Mo = Ges (b,) 


Lup, 


auftreten. 

Damit ist die gesuchte Normalform gefunden. Der Zusammenhang mit 

der Normalform einer reellen Lorentztransformation leuchtet unmittelbar 

ein. 

Satz: Jede rein imaginare Lorentztransformation M lasst sich durch ein” 
AeL! gemass AM A auf eine der drei Normalformen (a), (b) 
oder (c) transformieren. 


§ 4. Die Normalform einer komplexen Lorentztransformation 


Nun sei A eine komplexe Lorentztransformation, A € L,(c). Wir 
bilden aus A die rein imaginare Lorentztransformation 


Mi A A-=iGA>GA Gin 


Offenbar ist R* = R und die hermitische Form x* Rx hat den Trag- | 
heitsindex von G. Bei einer reellen Lorentztransformation A transfor- 
miert sich R gemass A* R A. Der Tragheitsindex von R bleibt also er- 
halten. Nun sei M, die Normalform von M: 


M, =A MA, ie Ly 
Ri= GM =At Re 


Um die méglichen M, zu bestimmen, haben wir aus den Normalformen 
des vorigen Abschnittes diejenigen auszuwahlen, fiir die Ry den richtigen 
Tragheitsindex hat. Fiir die Tragheitsindices der verschiedenen Kastchen 
ergibt sich dabei: 

SG 2 ( aie ees ) mit dem Tragheitsindex (+, —) 


, 


' —Ch —iSh ‘ 28s 
L, > ( i Shey Doe ) mit dem Tragheitsindex (—, —) 


+1—+-+ 1 mit dem Tragheitsindex =. 


Im Fall a) kommt daher nur in Frage 


Vol. 33, 1960 Die Normalform einer Lorentztransformation 779 


wobei die 1 in der Hauptdiagonalen nur fiir ungerade Dimensionszahl 
auftritt, was durch @ angedeutet ist. 

Der Fall (b) liefert bei gerader Dimensionszahl nur Spezialfalle des 
Falles (a) mit y = 0 oder y = x. Bei ungerader Dimensionszahl aber kann 
als neuer Fall 

Schliesslich ist noch der Tragheitsindex aus K , anzugeben. Dafiir findet 
man (1, — 1, — 1), so dass die zugehérige Normalform lautet 


Ly 


[1 


wobei |1| diesmal nur bei gerader Dimensionszahl auftritt. 

In jedem Fall kann man aus M, die Quadratwurzel ausziehen und 
erhalt wieder eine rein imagindre Lorentztransformation derselben Form. 
Dies ist eine Folge der Gleichungen 


VK, = K ge, Vr, = Lye /K,= Bos 


Setzt man N = )/M,, dann hat man simultan N’ N = 1 und N-1=G N'G. 
Bs gilt also mit Ay=A-1AA die Gleichung A,’-1 A, = N? oder 
tA, + A,N’ = 1, woraus (Ay N))(4,N)=1. Also ist Ay N’ = 
A, N = A, eine reelle Lorentztransformation der Determinanten + 1, 
und wir haben schliesslich 


A=AA, NAA. 


Hier sind noch zwei Falle zu unterscheiden: entweder ist A, € jd dann 
ist unsere Reduktion durchgefiihrt. A ist dann aquivalent zu einer der 
Formen (a,), (by) oder (c,), oder es ist A; ¢ L!, dann hat man A, von 
rechts und WN von links noch mit einer passenden Spiegelung P zu multi- 
plizieren. Als solche wahlt man etwa im Fall (a,) die Multiplikation der 
zwei ersten Zeilen mit dem Faktor — 1, was der Substitution von Ky 
durch K,, , entspricht. Im Fall (c,) und bei gerader Dimensionszahl kann 
man N durch — N ersetzen. Die so entstehenden Normalformen sind rein 
imaginar. 
Dies ist nicht notwendig erreichbar fiir A, ¢ le ungerade Dimensions- 
zahl und die Falle (b,) und (c,), wo man die folgenden Normalformen 


wahlen kann: 


Aw Ly, ungerade Dimension A, ¢ L/ 
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oder 
Ky 
Aw a ungerade Dimension A, ¢ L!, 
Ly, 
wobei 
a -1 0 
f= ( a ) Ly 

und 


gesetzt ist. 


§ 5. Eine Anwendung 


Der folgende Satz bildet das eigentliche Hilfsmittel zum Beweis des } 
ersten Lemmas in der Arbeit von D. Hatt und A. WIGHTMAN?). 


Satz: Es sei€ = € + in undy € V,,. Weiter sei 


g\|<2 


? 


Ly, 


und C(, Xu ++, Xp) = AM, Xi ~-=> Xe) 6 = ED, x) + 4 HO, Z)- 


Falls nun 4(9, 71, ---, %,) € V,, dann ist auch (tg, ¢4%4,...,¢4%,) € V, fir 
Oe 1. 


Bewetis: Es wird 
"°(~) = 7° cosy + él sing > 0 
und 
(n(y, x), np, x)) = Aw) — 3) Balx,) > 0 
mit : 
A(g) = (1° cos p + & sin py)? — (7 cos y + &° sin y)? 
Bela) = (1P" Ch oq EPO Shey 8 (Pe Ch gg Sige 


Diejenigen Werte von g, fiir welche sowohl 7°(p~) > 0 als auch A(y) > 0 | 
sind, bilden offenbar in |y| < a ein Intervall, dessen Lange kleiner ist als 
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z und das y = 0 enthalt. Der Mittelpunkt dieses Intervalls sei Yo. Es ist 
|®o| < 2/2 und 
A(p) = a cos*(p — Yo) — B* sin?(p — wo), 
wobei auch |p — yy| < 2/2 ist. 
Analog lasst sich auch B,(y,) auf Diagonalform transformieren (ab- 


gesehen von Ausnahmefillen, die aber durch ein Stetigkeitsargument 
erledigt werden kénnen): 


Bi (xn) = %, Ch? (xq — 42) + BE SH? (xn — 2). 
Es ist also 
(a? + B?) cos?(p — qo) > B® + Dag + D7 (02 + B2) Sh? (x, — x°) 


oder: 


F(t) = (0? + B)8 cos (te — y) — a? + YB? Sh? (ty, — 7°) 


ist fir ¢= 0 und ¢ = 1 (wegen |q9| < 2/2 und |g — g| < 2/2) positiv. 
Dabei wurde 


a? = BP + a und b> = Ces Sa B;, 
gesetzt. 


Nun ist aber F(t) konvex, solange cos (¢ g — @p) > 0 ist, wie sich durch 
Ausrechnen der zweiten Ableitung ergibt: 


F'"(t) = — (02 + B%)4 g? cos (tp — g) — Git) 
G(t) = [a® + D7b, SH (t xn — Al? Gi @) 
und 
Gy (t) = @ D4, (Ca + S,) 
NORE ROM eee) 
POPE aig OCA a Ui meri en OF 


welches offenbar nach der Schwarzschen Ungleichung positiv ist. Als 
Abkiirzung wurde dabei S, = Sh(ty,, — yf) und C, = Chit x, — yp) ver- 
vendet. 

Also ist fiirO <#<1 


F(t) = (1-14) F(0) + ¢ F(1) = Min (F(0), FO), 
sndererseits aber fiir dasselbe ¢-Intervall 
(n (tp, tx), 0 (ty,t%)) > FOP, 


yodurch der Satz bewiesen ist. 
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The S-Matrix in the Non-local Field Theory of Arnous 
and Heitler 


by L. O’Raifeartaigh 
Institute for Theoretical Physics, University of Ziirich.*) 


Summary. The general non-local field theory of ARNoUS and HEITLER is considered 
for a specially chosen c-number form factor. A technique for evaluating the S-matrix 
is developed and with its help it is proved that the theory is convergent through- 
out in all orders of perturbation. However, with this form factor strict Lorentz 
invariance is not maintained but is confined to the first order of perturbation, as 
some explicit calculations (e. g. the self mass of the electron) show. 


Introduction 


In recent years a lot of evidence for a finite size of the elementary 
particles has been accumulating. The evidence is fairly well-known and 
we shall not discuss it in detail except to say that (1) the evidence 
suggests a universal cut-off or ‘least length’ (the same for all particles, or 
rather all interactions) of the order of magnitude 1/M, where M is the 
mass of the nucleon and that (2) the evidence concerns, among other 
things, the observability (and therefore finiteness) of certain quantities 
(e.g. self-masses) which hitherto were often regarded as unobservable, 
and, because they were infinite according to the usual theory, were 
renormalized away. 

So far, the concept of a finite-sized particle is restricted to, and has 
been used in field theory, only in the extreme non-relativistic region. The 
evidence for the finiteness of the self-masses etc., however, if accepted, 
makes it imperative for this concept to be embodied somehow in the 
yvelativistic field theories also, which, of course implies a profound modi- 
fication of these theories. 

In other words, the observability of the self-masses, for example, 
requires that the usual relativistic theory be modified so that it becomes 
convergent**), and in sucha way that the ‘extended source’ of the particles 


arises in the non-relativistic limit. 


*) On leave of absence from Dublin Institute of Advanced Studies. 
**) Of course, there are other reasons too, for demanding convergence, such as 


the existence of ‘ghost’-states. 
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The question is whether such a convergent theory exists at all in the 
relativistic region. This question is not trivial. Already a non-local 
relativistic theory has been proposed (KRISTENSEN, MOLLER 1952})) 


which in spite of being nonlocal is divergent. In two recent papers | 
(ARNous, HEITLER et al., in press®)*)) which will be referred to below as | 


I and II an alternative approach to this problem has been suggested. In 
contrast to the non-local theory of KristENSEN and M@LLER, where 
relativistic invariance is assumed from the outset, it is proposed in I and 
II that the non-local theory be constructed in such a way that the con- 


vergence of the theory should be the primary demand. In view of the : 


difficulty of reconciling convergence and invariance the relativistic in- 
variance is considered only in the second place. In other words, it is 
proposed to generalize the idea of the finite source so that it should extend 


into the relativistic region, retaining the convergence, but not necessarily | 
retaining strict relativistic invariance. The problems to be investigated 
would then be (a) whether within the framwork of the convergent theory | 
strict relativistic invariance could be attained as well, or (b) whether | 


strict relativistic invariance could be sacrificed without coming into 


contradiction with experiment. If any violation of exact relativistic in- 
variance should occur it would of course be restricted to the inside of the — 
source, about which we have no direct knowledge. We may perhaps | 


visualize a situation where the violation of Lorentz-invariance is mild 


enough not to exhibit itself in the experiments up to the present. Thus © 


this second question must be considered in spite of the fact that in the 


local theory, the success of the renormalization procedure seems to depend | 


ultimately on an appeal to strict relativistic invariance. 


A general framework for discussing these questions has been developed 


in I and II. There, the nonlocality is introduced into the theory by means | 
of a form-factor in that part of the Hamiltonian which describes the | 


interaction of two fields. This form-factor may be either a c-number or a 


g-number. Now as we have said, the primary demand should be for con-_ 


vergence. The purpose of the present paper is to establish that, for c-_ 
number form-factors at any rate, the form-factor can always be chosen | 
so as to ensure convergence in all orders of the perturbation expansion 


(i. €. so as to ensure convergence of the S-matrix). It is shown further that 
this convergence is compatible with relativistic invariance in the first 
order of perturbation. Thus the theory proposed in I and II is actually 


the first convergent theory extending into the relativistic region. 


But for this success, so far, a certain high price has had to be paid. It | 
turns out, in fact, that (still for c-number form-factors) simultaneously 
with convergence, relativistic invariance in the higher orders of per- 
turbation cannot be attained. This is shown below in detail for a particular 
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example (self-mass of the electron). However, the deviation from rela- 
tivistic invariance in this case (i.e. the deviation from the Einstein mass- 
velocity relation) lies just outside the present range of experiment?). It 
will be of great interest to see whether more accurate experiments will 
maintain the exact validity of the Einstein relation or not. Whether for the 
more accurately measured effects of quantum-electrodynamics such as 
the Lamb-shift and the anomalous magnetic moment of the electron, the 
deviation from relativistic invariance is still outside the experimental 
range is not yet known. We have actually calculated the anomalous 
magnetic moment below (also the photon self-energy) but on account of 
some theoretical ambiguity our results for these are not yet final. 

Thus the question (b) above whether strict relativistic invariance can 
be sacrificed or not, is still open. The question (a) whether strict rela- 
tivistic invariance can be achieved simultaneously with convergence, is 
decided in the negative if we restrict ourselves to c-number form-factors, 
but is still very open if g-numbers factors are considered. The possibilities 
for g-number factors have hardly been investigated at all as yet, but it is 
fairly obvious that it will be possible to choose these, also, so as to ensure 
convergence. Whether, as for the c-number factors, choosing them in this 
way will exclude strict relativistic invariance remains to be seen. 

For definiteness we have considered in this paper only non-local 
quantum-electrodynamics, but the convergence proof can easily be ex- 
tended to cover all the known field-theories, including those which in- 
volve derivative coupling—as is pointed out in the text at the appropriate 
places. In addition to the convergence proof we have also developed in 
this paper a technique for calculating matrix elements of the S-matrix. 
It is the non-local analogue of the Feynman-Dyson method. It turns out 
to be more complicated than in the local case, but it can be used to ad- 
vantage for the convergence proof and for a number of important and 
non-trivial calculations—self-mass of the electron, anomalous magnetic 
moment of the electron, proton-neutron mass-difference, etc. 

The paper consists of three sections altogether. In the first section the 
calculating technique just mentioned is developed. In the second, the 
proof of convergence is given. In the last section the self-mass of the 
electron and the magnetic moment are discussed. 


§ 1. Form of the S-matrix 
In I, S(¢) was defined (in interaction representation) by 


. OS(t) 
i" = Hit) Si 


S(— co) = 1. | 


50 HPA 33, 8 (1960) 
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H,, the free-field Hamiltonian, was the same as in the local theory and 
the non-locality entered through H(f) 1.e. 


H(t) = [dx [d4(x! x" x") p(x’) pip (x") A (4) Fax’, xx eS ah i) 
= [dx far(hih "fp i) p(k’) vip (k Aim i(k’, ee Fea e—i(k’-k’-k)x (1.3) 


where f, the form-factor, and p(k’) etc. are the Fourier transforms of | 
F(x — «',%—x", x —x""), p(x’) etc. F is the non-local kernel and satis- | 


fies, in general, only the necessary normalization condition (I, (4) 
j(piyh 0) i (1.4) 
and the Hermiticity condition 


{(Ri R” RM) = f* (R" RR") (1.5) 


A general F satisfying only (1.4), (1.5) does not produce Lorentz in- | 


variance even in the first order of perturbation theory. The condition for 
first order Lorentz-invariance is that the arguments of / be invariants i.e. 


Pelhas pe a) a= f (R'-k" Rk" -k” kh" -k’)*). (1.6) ! 


Throughout this paper we shall assume that f satisfies (1.6). A particu- 


larly simple F (still satisfying (1.6), of course) is 
YR MRE Oat A UNC eee PMR REG ee deem a 7 We AE) 


(1.7) 
{(R’- RR" -R" Rk” -kR’) = g (k'’-k") | 


In g only Fermion momentum variables occur (cf. (1.3)). 
Solving (1.1), by iteration, we have as usual for tf = co 


tm— 


Ss, Sioa raul le iym fat, [ at tes H(t,) H (ts)... H(ty)~ (1.8) 


AOOr 00) © 


In this section we shall formulate a method of calculating S analogous to _ 
the Feynman-Dyson method. In the next section we shall discuss the. 


convergence of S. From (1.8) 
(n) Aeree 
ee a)” | dt,... dt, H(t,) ... H(t,) | RD (1.9) 
00 1.) te)... tn 


Let us try to mould (1.9) into the Feynman-Dyson form. First 


Se = [IP dt yg PH On). He) HO, | RD — (1.10) 


* a . . 
) A means 4-vector, A three-vector. The invariants Rk’, R’?, k’’? are trivial. 


} 
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where (from (1.3)) 
)= fd (hPa) p (Ra) p (Re) A (RG) fale Rader’ (MK E)¥e (1.11) 


We are assuming that f, satisfies (1.6). 
P is the Dyson chronological operator. In contrast to the local case P is 
not necessarily Lorentz invariant. This is because here P operates on the 


Vy, not on y,, Vy, Vs, the arguments of y, yp, A. The condition for the 
Lorentz-invariance of P is the usual 


[A(@), A(y)] = 0 for - (4 =)? = 0 (U2) 


Now all the momentum-space integrals occurring in the calculation of 
(1.10) come from contractions. These occur in the following way. Some 
A ,(yg') (or some (yz), or p(yg)) creates a virtual particle which is then 
Bestroyed ee another A (or y or y), 4,(yz) say, standing to the left of 
A (vg) i.e. yo > yp. (If it is destroyed in <7| there is no contraction, and 
no integral). Then for y} < yz we get the reverse process and the effect of 

both processes on S may be written 


Vy = Vp oo = = ee IP oi KO photon | JA Alii) e iy kM feeb) 
ia A , (hg )e eivete fpl-- ke) ) | 0 photon >... | k> 
; yo <= Vp SO = = Gif IP photon | A, Re) eigpks ite Kn) 


.. A (ky eee a f,(...R) ») | Ophoton >... | > (1.13) 
P is now superfluous for y} — y3, of course. Calculating these expressions 
in the usual way we get 


Vf, = Vo Se mag fa ae 


WW 


Phop ian sO > = Loup F wap 
ae “all, et ap (¥, —95) ik B (Yo-B) Hat 7) tp ie oe re | k»> (1.14) 


where wy = Be + mg, Map being the relevant mass (zero in this case, 
Biaally, put we leave it standing). | 

The step which leads to the Feynman-Dyson method is made at this 
point. In the local theory (f, = fg = 1) the two expressions of (1.14), one 
for y?2 > y, one for y? < yg, can be combined into a single expression, 
valid for all y$ — y}, i.e. 


uw 


A hey, mM | 
SO) = yy ale Pa at = einia(ta-up) ... | (1.15) 
ap Mm, 
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Combining in this way for all contracted variables (Wicks theorem) one 
arrives at the Feynman-Dyson matrix elements, which can be written 
down from the corresponding Feynman graphs and which are so much 
simpler than the ‘elementary perturbation theory’ expressions, ob- | 
tained essentially by not combining the two parts of (1.14). 

We try to carry out the same procedure in the non-local case. We write 


as Ansatz, in analogy to (1.15) 
So = yiese? type cee eik'xp(Yo-¥p) G (Rog, Dap, Rages) +> | kD 
(1.16). 


and determine G by multiplying (1.16) and (1.14) each by e~*a#(¥«-¥6) and | 
integrating over all (y, — y,). We find 


el arp aes a ae DP aed aside Sr ee al 


. (fal ¥58) fa (9) — he “2 jgo8) (laa 


20 


Thus, in an obvious notation, 


a*hop 


St Gy | | pal re gia) =a eikap (Ya-¥p) | 
E BMfaC*) La) fa) fal) + + el" saw 1a? (1.18) | 


is the non-local analogue of (1.15) and reduces again to (1.15) in the local | | 
limit / = 1. We can regard G | k? — uw? —1¢ as a modified propagator | 
replacing the local 1 | k? — uw? —172«. Note that in (1.18) the spacetime | 
integration has not yet been carried out—we have not as yet applied the | 
6-functions which occur for the momentum variables. 

It might have been expected that instead of (1.18) we would get 


uw 


ss ahs satsins-on 4. (9\ 1 
Sy Gj ie Pe eRe ae evkap (Ya—9p) f, Ea fp ( oe - | >| 

(1.19) | 
which is Lorentz-invariant for f satisfying (1.6). Instead, we get (1.18) 
which is not, generally, invariant for n = 1 (cf.-§3). In’a sense it is 
an eG not to arrive at (1.19) for S“ iz because it is already known 
that an OW of the form (1.19) is not, generally, convergent 5) §). Although | 


(1.19) is not itself the correct ee it will be useful for formulating | 
a rule for writing down the correct Sy 
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So far we have discussed only a single contraction, and indeed only a 
Boson contraction. (It is shown below, however, that Fermion contrac- 
tions lead to similar expressions.) What we want now is the analogue of 
(1.18) for a number of contractions carried out simultaneously (Wicks 
theorem). With the help of (1.19) we shall formulate a method for writing 
it down straight from the corresponding Feynman graph. 

We remark first that in (1.19) only one factor f, fg occurs (in (1.18) 
there are four) so that the analogue of (1.19) for a neaber of simultaneous 
contractions is obtained by writing down the local theory matrix element, 


y=n 
multiplying it by the total form-factor ® = [J /,, (a product of f,’s, each 
y=1 


with three momentum variables) and then changing every pair of con- 
tracted variables ky, ky, occurung in ® into (k;°,, Ke ,) and (— 2,9, ee 
respectively. 

Next we remark that for the contraction « 8 above we can pass from 
(1.19) to (1.18) by making the transition 


soc i ena ees BGC sac ae A Cot Be] 
OG eee Re LAU 


The process of making the transition (1,20) we call ‘linearizing’ f, Ip 
with respect to Rep because the right hand side of (1.20) contains kop 


only linearly. Further, consider the total form-factor @ = I fyans os 
y= 


we have not integrated over space and time and have therefore not used 
the 6-functions in the momentum-space variables, so that at the present . 
stage f, and f, are the only f,’s containing kjg. Thus the transition 
(1.19) — (1.18) may be regarded not only as a linearization of f, f, with 
respect to kj3 but as a linearization of the ¢otal form-factor with respect 
to kif. This is true for every contraction, only we must note that it is true 
only ee the application of the 6-functions. 

The general method for writing down the analogue of (1.18) for a 
number of contractions is then evident: ‘write down the local theory 
matrix element (in momentum space) from the corresponding Feynman 
graph (but before the use of the d-functions at the corners), multiply as im 
(7.19) by the ‘wrong’ (non-linearized) total form-factor and then lin- 
earize this with respect to all contracted variables.’ After linearization 
the 6-functions may be used. (The rule must be modified a little for 
Fermion propagators, see below. An explicit example of the use of this 
method is given in § 3). 

In this way the Feynman-Dyson formalism can be retained in the non- 
local case. But it is only in a somewhat formal sense. The main advantage 
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of the formalism in the local case is the ease and simplicity it produces in 
the calculations. Here, a great deal of this advantage is lost, on account of 
the number of terms obtained after linearization according to the above 
method (4% terms, in general (not always) where k = number of con- 
tracted variables). So the rule can be applied to advantage only in certain 
cases (cf. § 3). Aas number of these cases is, of course, greater when 
Fli— x, 4 — 4%", x — x") =Gxe— x, %— £") A(X — 2”), 

The Aleatative to using the rule above is to use the two terms of (1.14) | 
separately, which is nothing other than using ‘elementary perturbation | 
theory’. This is also an unwieldy procedure and in each particular cal- 
culation, one has simply the coice of deciding which of the two methods | 
is the less cumbersome. 

We complete this section by considering Fermion contractions. Instead 
of (1.14) we then have 


Ve vas 6 piegeee <OFermion | p(k.) eek*af,(. R, -) 
7 (,) e'9eks fp (Kg---) | 0 Fermion) ...|&> (1.21) 


with a corresponding term for y? < y§. These become’) 


: ak. means Sante cae. 
Ya Sp Six =< | / SP 
ap 


A. () i (2...) [= yap — B= Pig + Mag] «| B> (1.22) 


In the local case these terms combine into 


atk, he 
So = G te oo ag ha __ tei (Ga-38) rp. 
ik <i iP Km, ie C SoBe [Rag Ve Me glean | k> 


(1.23) | 


In the non-local case we make the Ansatz (1.16) as before, and for this | 
contraction it turns out that | 


G(R, w, bk...) = 4 {fa(%) fol...) [po — pk 
+ 1] + fa$) fp (B+) [= poy + B+ mi} | 

1 PUB help 7-14 -Ln  a 
(1.24) | 

in other words, what is linearized in this case is not the form factor alone, 


but the form-factor times [y° k, — y: k +m]. Note that for Fermion | 


propagators the product iB d 
(cf. 1.20) we had f,(+) iy(-) af Ms an EAaap g(_) occur. For Bosons 
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The general method for writing down matrix elements formulated 
above must therefore be modified to writing the local propagators in the 
form y-k + m|k*— m? (not 1| y-k—m) and then linearizing, not 
the total form-factor, but the total form-factor times the local numerator 
(a product of terms of the type y - k + m, here). 

This general method of calculation has already been used explicitly in 
a non-trivial case—the calculation of the neutron-proton mass-difference®). 
Incidentally, the rule ‘linearize the total form-factor times the numer- 
ator’ is valid also for derivative couplings. 


§ 2. Convergence of the S- Matrix 
In this section it will be shown that with a suitable choice of form- 
factor Se can be made finite i.e. the ultra-violet divergences can be 
removed from the theory. (We shall not be concerned, of course, with the 
: foe) 
convergence of the expansion x ot Su) 


The general method of proof is as follows: As a preliminary it is shown 
that the integration over the fourth component of all the integration 
variables occurring in Ss? is convergent, independently of the form- 
factor. Then, in the proof proper, it is shown that the form-factor can be 
chosen to make the remaining (threedimensional) integrations conver- 
gent. This is shown first for the general form-factor F(« — x’, x — x", 
~% — x”) and then for the case F = G(x — x’, x — x") 64(x — x”). In the 
proof, no claim is made to mathematical rigour, and for simplicity a 
small finite mass will be assigned to the photon. 

We proceed now to the preliminary stage of the proof, i.e. the proof 
that the fourth component integration converges. According to § 1 


se =f local theory expression’ (221) 


‘linearized (form factor x numerator)’ where the ‘linearized (form 
factor X numerator)’ is a finite sum of terms of the form*) 


70) dy 10 by mg dy 
Oy Cea eg bare a ie (2.2) 


with every 6 = 0 or 1. Assuming that / satisfies (1.6) (first order Lorentz- 
invariance) f,, will be 


— 


ly (w, o, + k, ; oe o, o, + k,-k,, w, w, + k, - k,) (2.3) 


*) Apart from external variables. 
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We need discuss only the general term (2.2) of the sum. The contri- 
bution to S of (2.2) is essentially*) 


Fi--+ dk i 4 | 
si”) = Site ae sheers = t___eFi(x, — #3) We (k°, cw, B, ---) (2.4) 


fT % m? —ie | 
where F; and B, are the numbers of internal Fermion and Boson lines: 
respectively, k, is the variable of any internal contracted line (contracted! 
between the corners x% and x,), and m, is the mass of the corresponding} 
particle. 

The time integrations in (2.4) (represented by dx») lead to one ‘overall| 
6-function’ (energy conservation) and 2 — 1 internal d-functions, which 
reduce the B, + F; independent variables k? to B; + F; —n+1 variables} 
(2 say). (ites remaining m — 1 variables (k? say) become linear functions} 
of the k° and of the external energies (k? say). It is shown in appendix Al | 
that for each k®, at least one k} is a linear function of tt. 1 

Now in (2.4) on account of (2.2) the fourth components of the variables | 


appear only in the form 


i+ Bi—n+ ke bs n—1 ky oe 
ga fiticnt Wo’ wat_ tilled oll 


2 ‘ 0 2 . 
s=1 Re —w?—7 &, 1=1 ky —@; —76, 


D2 ==> mn? 


On account of what we have just said, any k9 (k2. say) occurs linearly in} 


at least one of the &?. As a result, for |k2.| > 00, K behaves like 1 | La 
m > 2 and it is easy to see from (2.5) that this is true no matter how the4 
other k% vary (even if they, too, tend to oo). In other words, | 


K +1] |k) m>2 |k9|+>0co uniformly (2.6) J 


But (2.6) is a sufficient condition for the convergence of the fourth com-4 
ponent ponent integration, so that the preliminary proof is now complete. 
Note that no use has been made of the explicit form of the form-factor in} 
deriving (2.6). 
We proceed now to the proof proper, the proof of the convergence of} 
the remaining (three dimensional) integrations for suitable choices of the} 
form-factor. Let us consider the fourth component integration in (2.4) as i 
already carried out (by the method of residues). The remaining integrand 
is a sum of terms consisting of : 
(a) an algebraic function of the variables k, and w, coming from (2.5) andl 
the [+ y®w! — yk! + m) [+ yo" —yeR" + m] part of W in (2.2) 3) 


*) Apart from external variables. 


i} 
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(b) x — 1 68-functions in the hy, (and external momenta) coming from the 
d*x integration ; 


(c) the TT, f, part of W™ in (2.2). 
pe 


n 
This means that, apart from t, f,, the integrals can diverge at worst 


algebraically. Our task is to ee that f, can be chosen so as to prevent 
this algebraic divergence. 

Consider first the case F = F(x — x’, x — x", x — x""). In this case we 
shall retain all the B; + F, variables k, i.e. we shall not use the n — 1 
6°-functions in the integrand. If now for each of the variables we can show 


(1) that it occurs in at least one of the form factors ios 

(2) that one of the three arguments of this 7, (which are in any case 
positive indefinite, w’w” +k’ k” > 0) behaves like kin m > 0 for hk, 
large i.e. increases monotonically with some power of ky then it is easy 


to see that f can be chosen to ensure convergence. We need only choose 


f = f(a, 0, c) to be a function of its arguments a, b, c such that it decreases 
faster than any power of a, b, c for large a, b, c (e.g. f= e~ a =) and 


then i }, will decrease faster than any power of any k, for large hk. Our 
task See therefore to showing that the conditions (1 ) and (2) hold for 


each Ry. 

Consider first all the variables, k/ say, whose lines in a Feynman graph 
meet external lines at one corner (at least). The form-factor at this corner 
contains the argument 


0,0 On 6 — 

Vai? + mi; Vaz + me — IRF || Re | + [RE] Rel (LF cos FR) (2.7) 
where Rk, is the external momentum. Hence for the hy condition (1) is 
satisfied. Assuming, now, that the photon mass is finite (m, 4 0), (27) 
will be a monotonically increasing function of f;' for large k/‘ (since even 
when cos kf k, = + 1, ye+m # |k,|). So condition (2) is satisfied. 
Hence for the k/ the integration can certainly be made convergent. 


Now comes the crucial point. Because the integrations over the ke are 
convergent, we can regard the ke as finite (cut-off at some finite value 
determined by the cut-off parameter in f, A say, or better still, we can 
make a small error by summarily cutting them off at some finite value 
higher than that determined by /). Then the ke will also satisfy ee +m; ie 
ike | and if we consider the variables, BP say, whose lines meet the he 
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lines at one corner (at least) then, in exactly the same way we can deduce 
that the integral over the BB can be made convergent. Repetition of this | 


process shows that the integration over all the variables kh, can be made | 
convergent, for if after a certain number of steps, then remain only | 
variables whose lines do not meet at a corner either the lines already con-_ 
sidered, or external lines, then the remaining lines form the graph of af 
vacuum effect, which should be neglected anyway. This completes the J 
proof for F = F(x — x’, x — x", x — x"). The method of producing con- : 
vergence just outlined has already been used explicitly in a non-trivial 
case, the graphs of Figure Ib,e,c, which occur in the proton-neutron 
mass-difference calculation®). : 


; [ieee 
A 


Fig. 1 


We now consider the case F = G(x — x’, x — x") 64(x — ). This case 
is more difficult because of the F, + B; variables only the F; Fermion 
variables appear in the form-factors, e.g. at the corner shown in Figure 1, 
f has only the single argument 


a, = Y/R me Re + mt $B (2.8) 


However if we use the 63-function at this corner, we have the extra con-, 
dition 


| 


Rk k=O (2.8). 


which either eliminates k” as a variable, or introduces it into the form- 
factor at the expense of k’ or k”, e.g. 


a yee + me Ve + R24 m2 +R. (Bo +R") (2.9) | 


In this way all the independent variables occur in at least one form-factor. | 
From (2.8) and (2.9) we can see that 


(a) if k’ is finite, a. is monotonic in k" or k" for large k", Rk”, (whichever 
is the independent variable) 


(b) if k" is finite, a, is monotonic in k’ or k" for large he (whichever! 
is the independent variable) but 


(c) if R" is finite, a_ is not monotonic in or kh” (whichever is the in- 
dependent variable), although a, is. | 
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Our task is, therefore, to establish the convergence making use of only 
(a) and (b). 

Consider first the Fermion lines of a graph. These occur only in (1) 
continuous open chains with external variables at either end, or (2) 
closed loops. For any one of these open chains consider one of the ex- 
ternal variables at the end. The momentum of this line is certainly finite 
(constant). Therefore at the corner where this line splits into two internal 
lines (Boson + Fermion) (a) and (b) tell us that the integration over 
whichever of these we regard as independent can be made convergent, 
just as discussed above for the case F(x — x’, x — x", * — x"). 


Hence this independent variable (and therefore on account of (2.8) the 
other dependent one too) can be regarded as finite. Thus the second 
variable in the Fermion chain is finite. Proceeding to the next corner we 
can deduce similarly that the third Fermion variable is finite and its 
integration can be made convergent, and so on. The result is that all the 
Fermion variables of a chain can be regarded as finite (and the integration 
over any of them which are to be integrated will be convergent). 


For closed loops, on the other hand, it is well known that all the 
_ Fermion variables can be expressed in terms of one of them (+ Boson 
variables). It is shown in appendix B that the integration over this 
variable can always be made convergent, so that this variable anyway 
can be regarded as finite. And so, starting with this one we can then 
proceed around the loop just as we did along the open Fermion line and 
establish that all the other Fermion variables are finite too. 

Thus the integrations over all the independent Fermion variables in a 
graph can be made finite, and a// the Fermion variables may be regarded 
as finite. From (a) and (b) it then follows that the same is true for the 
Boson variables. This completes the proof for the case F = G(x — x’, 
x — x") 4(x — x”). 

The primary purpose of this paper has thus been achieved. The non- 
local theories of I and II, embody within them the possibility of con- 
vergence. As considered above, the form-factor f is not algebraic, but a 
closer, though much more tedious, examination shows that algebraic 
functions will also be sufficient to produce convergence. In practice (§ 3) 
we have found that even a function which tends quite slowly to zero for 
large values of its arguments will produce convergence. This is hardly 
surprising in view of the mild nature of the divergence in quantum- 
electrodynamics. Incidentally, the above proof (including the preliminary 
proof) for non-algebraic f holds also for derivative couplings. 

It might be asked why the present theory produces convergence and 
the Christensen-Mgller theory does not. In terms of form-factors, the 
answer is that in the present theory only time-like momentum vectors 
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occur in the form-factor in all orders of perturbation, wheres in the 
Christensen-Moller theory space-like vectors appear in the higher orders. 
The divergence of that theory can be traced to these space-like vectors. 
The space-like vectors do not occur in the present theory on account of 
the way in which the form-factor is introduced — via the Interaction 
Hamiltonian in the interaction picture. 


§ 3. Some Calculations 


In this section we carry out some explicit calculations. The most im- | | 
portant of these is the calculation of the self-energy of the electron which | 
we discuss in detail. We discuss also the calculation of the induction 
tensor and of the magnetic moment of the electron but, on account of the | 
theoretical ambiguity still associated with these, we do not discuss them 
in detail. il 

For definiteness we use the (c-number) form-factor already proposed | 
by Arnous and HEITLER®) 


} 


rij 4 
M+ (Poo — £9) — (PE — B) (G5 — 9°) 


(3.1) | 


where ~ and q are the momenta of the two electron lines at a corner of a jf 
Feynman graph (corresponding tok’, k” of Fig. 1) and At = m? K? where m 
is the electron mass and Kis an assumed universal cut-off of the order of 
magnitude of the nucleon mass. (3.1) is one of the simplest form-factors 
satisfying (1.4) (1.5) and (1.6). It is sufficiently strong to make the | 
electron self-energy (second order in e) convergent. A stronger form- | 
factor may be necessary for general convergence, but, in principle, for the | 
self-energy the effect of (3.1) should be the same as the stronger one. : 


a) Electron Self-energy 


As mentioned in IT, in the non-local theory it is not quite clear whether | 
the expectation value of the energy is 


(B= <i td not Pee ae 


where P? is a gauge-invariant tensor. (In the local case these expectation 
values are identical). Herve we shall assume that tt is <P,>. The self- {f 
energy of an electron is then (with ‘switch-on’) 


<t| Py|t>— <—co| Hy | = o> (3.2) 


for a one-electron state |— oo>, when ¢) is the state at a time ¢ with the | 
interaction fully switched on. Using (II (60)) 


“Vol. 33, 1960 The S-Matrix in the Non-local Field 797 


self-energy = <¢| P,|t> — < — 00 | H,|— oo) 
= <co|S“1(t)(Hy+H) S(t) — H,| —c0) 


a to | S(1)_—5*(T) |00) GES) 


Here S(7) is the usual S-matrix, and so we can calculate the self-energy 
directly from S. We consider only the order e?. The corresponding Feyn- 
man diagram is as shown in Figure 2. 


k 
=< 
g 
Fig. 2 


According to § 1, the S-matrix is obtained by writing down the local 
theory integrand in momentum space (before the use of the 6-functions 
at corners 1, 2) 1°) 


cone : 9 1 yqtm 


Gree. AB ig Corea Peer pera (3.4) 
multiplying it by the ‘wrong’ (non-linearized) form-factor (3.1) 
za m— we hk Im MM 
— — ey UY. — =: =~ 
Gap By) ape gine Va MP) M+ (Bodo— B 9) — (b3— P*) (43-9) 
(3.5) 


and then linearizing with respect to ky and gy (only qg actually, in this 
case). The result is 
a Mer Fa ci crate) 
Ga) Ek = q*?—m* 


+ [e+ & (7-9 +m] SIN we), 


———— At 
|= jet ee ee 3.6 
Be 1) a eerie 


The 6-functions 64(p — k — q) then reduce fa k Hl gq to [a k, leaving 
one overall 6-function 64(0). The integration with respect to ky and the 
properties of y, then lead to*) 


*) The uw, u are normalized so that m UV t= Poe 
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ez m 2m \ Bk 
a. Gat Ee me OO) f 2w E[(E+o)?— p23 | 
{ (-PRE+ (Pp R+ 2m) (E+) (+) +4(— Los (G =pe aeiall 
(41 PyEE+0) + (BE PALM) polL+) —M ae = 


T in (3.3) as 2 6(0), and the result of a sHsp geela but very lengthy} 
calculation is then | 
electron self-energy (6 Ey) = 


1 3m? 2K 1 2p . pA “a all 
sea [cs = -2)- FB +0540 (3.8) 


From the general theory of II, it can be seen that there is no radiative 
correction to the 3-momentum of an electron so that the self-mass, 6 mf 


defined by E, + 6E, = / p + (m+ 6m)?, is given by 


E th eSS jal OP 2 2 pP i] 
bm, ~ 2 OE, = 5= "tar |( log (= 5) 5 or (3.9) 


In a Lorentz-invariant theory (3.9) would be independent of p. Thus 
(3.9) already shows that Lorentz-invariance is violated. 

More important, one can see that this will be true for any c-numben 
form-factor (not just (3.1)) as follows. In (3.7) the explicit form of f has} 
not yet been used, so that (3.7) applies to any c-number form-factorj] 
Now any acceptable choice of form-factor must ) 


(a) make (3.7) convergent (and must in particular tend to zero for large ), 


(b) behave in the same way for p and g (from (1.5), the Hermiticity con4 
dition). i} 
(a) means that \| 


ot [ @k x (Integrand) = f d®k x Lt (Integrand) i 
p| = © |p| = co 


and (b) means that 


_Li (Integrand) +0,since_,Lt (Integrand) = Lt (Integrand) >0 
|p| = co |g| = 0 |k| = 00 


Hence the self-mass will tend to zero with increasing Ip |. At high energies} 
the ‘bare’ mass will be observable. Since the self-mass is not zero for 


p = 0 (rest system of the electron) it will, therefore, be p-dependent, and] 
so Lorentz-invariance will be violated. | 
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That 6m, > 0 for |p| > oo is satisfactory in that dm is therefore 
always < 3 m/100 for all p (the correction for pb = 0 is approximately 
3 m/100). Hence the deviation from the Einstein mass-velocity relation 
due to 6m will be < 3% (though not necessarily much less for some 


values of ?). The expansion in (3.9) is valid for ip| |m < 1/2 approxi- 


mately, and for these values of |p| | m the deviation from the Einstein 
law predicted by (3.9) is ~ 0,054. At present experimental results are 
available for |f||m <1 (v/c ~0,7) and these are accurate to about 
0,1%*). The above theoretical results are therefore just outside the 
present range of experiment. We think however that the deviation found 
with the particular form-factor chosen is too large and that with a more 
suitable choice of form-factor the deviation might be made considerably 
smaller. It should be emphasized again, perhaps, that these theoretical 
results are valid only for c-number form-factors, and only under the 
assumption that <P,» is the energy. 

Note in (3.9) that even when the cut-off K tends to infinity, dm,? does 
not become invariant, i.e. we do not get the local limit, if by the latter 
we understand the usual local integrals which tend invariantly to in- 
finity. This is a little surprising, but one must remember that the local 
integrals are, in fact, ambiguous and their values depend on the method 
of calculation!). That we do not get the local limit in (3.9) means that the 
c-number form-factors considered prescribe a method of calculation 
different from the usual invariant prescriptions (which is already 
clear from § 1). 

We regard the fact that dm,? does not become invariant even for large 
K as an indication that c-number form-factors are insufficient, and if 
any satisfactory form factors exist at all g-number form-factors will 
ultimately have to be used to modify the local theory in the proper way. 


(b) The induction tensor and the magnetic moment of the electron: 


Using the methods given in § 1 we have also calculated the induction 
tensor (the matrix element corresponding to the graph shown in Fig. 3) 
and the magnetic moment of the electron (given by the usual local theory 
graphs). The induction tensor is important for calculating the self- 
energy of the photon!2) and also because it plays a part in the magnetic 
moment calculation (Fig. 4). Using a c-number form-factor, and again 
assuming that <P,» is the energy, we have, so far, not been able to obtain 
the experimental results for either the photon self-energy (zero) or the 
magnetic moment. On account of this we refrain from giving the calcu- 
lation in detail here. It is by no means certain, however, that we shall not 
in the future be able to obtain the correct (experimental) result, because 
a number of questions in this connection are still very open. 


7 
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One question, for example, is the definition of the energy (<P,> Of 
<P, +6 >?). Another is the question of renormalization (mass and 
charge). A third is whether matters could be improved by using q- 
number form-factors. Finally, even among c-number form-factors, the 


Fig. 4 


results (unlike the conclusion drawn for the self-energy) depend on the | 


particular form-factor chosen. It may yet be possible to choose a suitable 


one. For the two calculations just considered, therefore, our results are | 


by no means conclusive. 
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Appendix A 


It is required to show that on using the  6-functions at the ” corners | 


of a Feynman graph, so that m — 1 of the variables &? are expressed in 


terms of the other B; + F; — m + 1 variables k° (and external momenta | 


k®), then for each k®, at least one #? is a linear function of it. 


The m 6-functions at the corners of a graph correspond directly to a set _ 
of m linear equations in the k?, k? and k? with three terms in each equation — 


o 
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(from the three lines meeting at the relevant corner). Every contracted 
variable k$ and k? appears in just two of these equations (the ones corre- 
sponding to the corners at each end of the contracted line). Expressing 
the  — 1 Rf in terms of the &®, means forming linear combinations of 
these ” equations so that, in one resultant equation only the f° appear 
(corresponding to the ‘overall’ 6-function) and in each of the other 7 — 1 
resultant equations one k? is expressed in terms of the k® and k®. Now no 
kg appears (by definition) in the one equation for the k°. Hence each k° 
must appear in at least one of the remaining ” — 1 equations, for, if not, 
it could not be determined at all (in terms of all the other variables) from 
the new set of 7 equations, which is impossible, since these are equivalent 
to the original set, from two of which it could be determined. Hence each 
Rk’ appears in at least one of the m — 1 equations for the &9 i.e. at least 
one ? is a linear function of it. 


Appendix B 

It is required to show that if in a closed loop all the Fermion variables 
are expressed in terms of one of them, the integral over this one can be 
made convergent. 

If c, the number of corners in the loop, is greater than four (c > 4) the 
integral in question is convergent even in the local theory (power of de- 
nominator > power of numerator in the integrand). In the non-local 
case this should be, a fortiori, true since any reasonable form-factor will 
be < 1 for all values of the variables in it, even if it does not tend mono- 
tonically to zero for large values. Hence we need discuss only c < 4 and, 
indeed, only c = 4 and c = 2, since c = 0,1 are not loops at all and c = 3 
is taken care of by Furry’s theorem (if we invoke C invariance!). 

For c = 4 the integral without the form-factor is almost convergent—it 
is logarithmically divergent (in the variable k say). And although the 
arguments of the four form-factors in which k appears do not increase 
monotonically for large k, this is true only for very special values 


(cosk k, = = +1) of the angles RR, where k, are the other momenta 
occurring in these form-factors cf. (2:9)). Now in addition to the 


integration over R |, there is an angle integration to be carried out, and 
one can see that the angle integration (which may extend over the 


special values mentioned) will produce one more power of |k| (at least) 
in the denominator. On account of the logarithmic nature of the diver- 


gence without a form-factor, this extra power of iR| in the denominator 
will be sufficient to make the integral over [P| convergent. This com- 
pletes the proof for the case c = 4. 
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Admittedly, the argument used is not as rigorous as one might wish, 
but it seems to us to be correct. The convergent integral 


Co O=n 

a d(cos 6) | 

fh Vete sL [1+ (k? +?) cos? 6] (B.1)] 
0 6=0 


furnishes a simple example of the idea involved. 
We consider finally the case c = 2. Since in this case there are only two 
corners, at each corner there is either pair creation or pair destruction. 
On account of this, in (2.9) only the positive sign (i.e. a,) will appear. 
For finite Boson momentum external to the loop, a, is monotonic in the: 
Fermion variable and the integral (which is quadratically divergent in the | 
locai case) can be made convergent. (This can easily be verified explicitly.) | 
That we have assumed the Boson momentum external to these loops) 
finite is no restriction because in any given graph for at least one of the} 
c=2 loops the external Boson momenta must come from some other type 
of Fermion line (already discussed) or else must be external to the whole} 
graph, for otherwise these c = 2 loops would form a vacuum effect. For 
this one loop the Boson momenta will be finite. For the remaining c = 2 
loops it can then be established in exactly the same way that at least one’ 
must have finite external Boson momenta. And so on for all the c = 2 
loops. This completes the proof for the case c = 2, and so for all c. 
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Space time reflexions, light quanta and heavy bosons 


by H: Frohlich 
Department of Theoretical Physics, University of Liverpool 


Summary. A new approach to space time reflexions leads to the introduction 
of a new angular space in terms of which isobaric spin and related quantities find 
a simple explanation. On the basis of this new treatment a wave equation is presented 
which contains as specific cases the Maxwell equations, and the wave equations 
for z- and K-mesons. It also predicts the existence of a further particle with me- 
chanical spin 1, with the same isobaric spin properties as K-mesons but with a 
larger rest mass. 


1. Introduction. 


During a number of years reflexions of various kinds—space, time, 
charge—have been considered as very important for an understanding of 
fundamental particles. I feel that the usual treatment of such reflexions 
is open to serious criticism and I shall show that an appropriate change 
leads to the introduction of a new angular space in terms of which 
reflexions can be considered as special cases of continuous transfor- 
mations. This new space offers an understanding of isobaric spin and 
related quantities and possibly also of rest mass. The great concern which 
W. PAutti showed for the treatment of reflexions makes it appropriate to 
discuss these new possibilities in the present memorial issue. 

Consider first as a very simple example a two dimensional space with 
a coordinate frame x, y and an irregular triangle in it described by the 
coordinates of three points (%1, V1), (%2, V2), (%3, 73). A rotation replaces 
these three by three different coordinate pairs (x;, y,). Such a trans- 
formation can be interpreted in two different ways as is well known from 
geometry: (i) the triangle has not been moved, but the frame has been 
rotated; (ii) the frame remains the same but the triangle has been moved. 
The first interpretation has no physical (geometric) meaning in terms of 
the figure for a coordinate system is quite an arbitrary device. The second 
interpretation, however, has a very definite physical meaning connected 
with the displacement of the figure in space. To have a closer analogy 
with field equations we replace the triangles by the three straight lines 
forming it. They are described by three equations between y and x, 
a,% + b,y +c = 0. Rotation of the coordinate frame by an angle y 
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(first interpretation) corres pons to a teplacen ene of (x, y) by (%’, y’) 
say, x=x'cosy—y'siny; y= siny + y’ cosy. The appropriat 
motion of the triangle on the other hand corresponds to a replacement ©} 
a,, b, by a, = a, cosy + b, siny; b, = — a, siny + 5, cosy (second inte 
pretation). Carried out together the two transformations leave the forn c 
of the equations invariant. 


negative. According to the first interpretation we simply have replace 
the original frame by another one. Since a frame is an arbitrary devics 
such a change is, of course, always possible. The second, physicai, inte 
pretation is, however, no longer possible in a simple manner unless w 
extend the whole mode of description of the triangle. One such possibilit 
would be the introduction of ‘internal’ coordinates permitting the triangl 
to be turned inside out (or rather its two dimensional analogue). Anothe 
possibility arises, however, if we permit the triangle to leave the x — 
plane by rotating it around the y-axis. This requires the introduction of 
a new dimension, an angle 6. The case 6 = 0 then would correspond to th 
original triangle, and 6 = 180° to its mirror image. Invariance of th 
above three equations under reflexion thus involves (i) replacement o 
the coordinate frame (x, y) by (— x, y) and (11) rotation of the triangl 
around the y axis by 180°, leading to the replacement of a, by — a, 
Interpretation of the angle 9 in terms of the x — y plane suggests 
formal connection with Pauli spin operators. The cases 9=0O ane 
6 = 180° describing the original triangle and its reflected one woul¢ 
correspond to the two opposite directions of the spin. 6 = 90° would thes 
be interpreted as an appropriate mixture of these two cases. 
Following the above discussion I feel that point transformations othe 
than mere coordinate replacements should be considered as unphysicaj 
and should be replaced by continuous transformations through intrd 
duction of new angular coordinates (or of internal coordinates; this wil 
not be done here). To introduce such a new description consider a four 
vector field V, (space components V,, time component V,) in a Lorens 
frame x, (u = 1, 2, 3,4; x, = 7%) and introduce three operators J7 (4 
baat, Z2eswhich food on angles Q in a way specified below. We the} 
replace the V,, by 


(V,, Vo) > (IT, Vi, i HT Vo) (1. i 
and demand that i 
Ls AL cee Vinh LE pe (1.2 

so that the length is given by 
UT, Vi) + 6 Th, Ve)? = Va Ve = V5 + VG. a4 
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Secondly we demand that the JJ, are invariant under continuous Lorentz 
transformations to that IJ, is always connected with space, 7 IT, with 
time components. This is possible only if the relative velocity v entering 
the transformation is also replaced by an operator 


y—fi,v te. (H,v)? =v. (1.4) 


A typical Lorentz transformation leading to relative motion in the 
3-direction transforms V , into V7. With the replacement (1.1), (1.4) and 
the requirement on J7, and J7, then 


(1 — v2 17, V; = IT, V, — II, 06 Il,) V, = IT, (V, — » Vp) 


em , (1.5) 
( — 0)8¢ IT, V, = — TT, u IT, V, + il, Vy = ill, (— » Vz + V,) 


must hold. This is possible only if (cycl. means cyclic permutation of the 
suffixes 1, 2, 3) 


Pilea IL, oe Do), LO ee ONC (1.6) 


Thus, as a consequence of the consistency conditions expressed by 
equations (1.5) the /7, must satisfy the Pauli anticommutation rules. One 
might, at first sight, expect that 7, = 1 should satisfy consistency. This 
trivial possibility was excluded by the replacement of the time component 
V. by i IT, Vo which in view of JJ; = 1 thus represents not an hermitean 
but an antihermitean operator. There is no reason why such operators 
should not be introduced provided that measurable quantities are 
described in terms of hermitean operators. It will be discussed in § 6 that 
this actually is the case. The introduction of the antihermitean operator 
iIT, has been postulated above with the purpose of obtaining a non 
trivial extension of the previous description of four-vector fields. It 
touches no doubt, however, on the very deep difference between space 
and time components whenever questions of reflexion are concerned. 

Conditions (1.6) are, of course, fulfilled by Pauli matrices a, (or a) (dots 
and empty spaces represent zeros) 


Se! .—t 1 
a (; jl ) ag = 6 i) ) ag = ( adi . (1.7) 
The conditions (1.6) are also satisfied by other matrices obtained from 
(1.7) by unitary transformations*). We therefore assume for the //, , 
IT 35" ays (1.8) 


where s is unitary. In its most general form, s and hence IT, depend on 
three real parameters which can be expressed in terms of Eulerian angles 


2 = (6, x, y) by 


*) More general transformations will not be considered. 
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Eulerian angles are well known from the theory of spinning tops. The | 
are defined in terms of an orthogonal frame (the external frame) in 
which the vector operator a has the three components a@,. The Euleria 
angles then define three orthogonal unit vectors u, (the inner frame; ual 
is denoted as figure axis) such that | 


IT, = (a u,) (1.10)} 
In the external frame the u, have the following components, 


u, = (cosO cosy cosy — siny siny, cos@ siny cosp + cosy sing , 
— sin cosg) | 


u, = (— cos cosy sing — sinz cosy , 


(1.11) 
— cos@ siny sing + cosy cosp, sin sing) | 


u,=(sinOcosy, sin@siny, cos6). 


Each JT, can be considered as invariant under rotation of the external 
frame, being the inner product of two vectors a and u,. Rotation the 
implies an unitary transformation acting on the a followed by a rotation 
of the u, i.e. an appropriate change of the angles 2. This invariance of the} 
IT, means that each replacement of 2 by 9,, say, can alternatively be 
expressed in terms of an appropriate unitary transformation. Thus 
unitary transformation by J7, which in view of IZ, IT, IT, = — IT, leads 
to space reflexion is equivalent to the replacement of 2 = (6, x, y) by, 
Q, = (x — 0, 4 — 2, 2 — ¢). For with (1.11) one finds J7,(Q,) = — I. ey 
IT,(2,) a IT,(Q). 

To illustrate the new treatment we investigate the vector field J, p, ys 
111, py) yp of the momentum vector, where w(x w Q) is a two component 
function and p, = —70,,. p can be classified in terms of Pauli spinors 
E(IL), n(IZ) satisfying 


TT, § (HM) = nl), 1, nl) = €() ; TT, E(x) = 
TTT) = — 7 S01) 5) dd, ETT), 
From (1.8) and (1.7) therefore 
ET) = s (a), (HT) = s+ n(a), 

where € (a) 
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Let now 


(0, 2) = (EU) + nf) ee 
v(e, O) = (GU) — nfm) ttn, ("9 
The two cases py, and y_ correspond thus to vector fields with space com- 
ponents + K, p, and — K, w_ respectively. A similar separation of the 
time component into a forward (+ Ky) and backward (— K,) field is not 
possible. In fact (7) + 7 (IZ) which would diagonalise 7 J7, has imagi- 
nary eigenvalues which indicates that for a single vector field the decision 
whether the time component runs forward or backward is not a meas- 
_ urable quantity. The case of two vector fields is quite different, as will be 
shown in the following (in particular § 6). Here a measurable quantity 
exists which compares the direction of the time components of the two 
fields. It measures whether for the two these directions are equal, or 
opposite. 

Finally, we show that space reflexion represents now a special case of 
the continuous unitary transformation by 


oO 
t—> M2 


Ce ve cos lt. sin $ : (1.17) 
It yields 
noes ~@ 
1— IZ, las IT, ; 
Ce MT ene PST Cos) aad is sin dy (1.18) 
and 
ipu p p) 
Ey Beg ee cos yy + SINZ Y= - (U19) 


Clearly # = 180°, transforms /7, into — JI, and hence reflects the space 
component J//, p,. 

In the following sections the ideas discussed here will be applied to the 
wave equation of bosons. On some simple assumptions it will be seen that 
from a single wave equation we obtain as special solutions the Maxwell 
equations, the equations for z- and K-mesons together with the correct 
isobaric spin assignments. We also predict existence of a particle with 
mechanical spin 1, with equal isobaric spin properties as K-mesons, but 
with larger rest mass. 

Some of the following developments (§§ 2 and 3) have been presented 
before1) though in a less systematic form. 


2. The Wave Equation of Bosons 
Relativistic wave equations are based on the identity (x = rest mass, 
mits hf = 1, c = 1) 
Py Py + % = Pre — Pore tr = 0 (2.1) 
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Here v is the four-velocity which in contrast to classical physics is 
defined independently of the four-momentum #, in terms of certain 
operators, namely 


Pye 10, (Ce pe (2.3} 
For bosons, following KEMMER®) the f,, satisfy the algebraic relations| | 
By Bx Ppt Pabr ba lmPe-s Opp pe (2.4) 


In contrast to KEMMER, however, the f., will be defined more explicitely | | 
in terms of two pairs of Pauli spins, @,, 043 0, 0% by 


1 a ey, if , H | 
B= (Gi Ox + 01 9%) » Bs = > (Q2 + @s) (2.5) | 


They are thus 16 x 16 matrices. | 
Our new treatment of four vectors requires the replacements (1.1) for|} 
both v, and p,. The independent definition of these quantities requires | 


two sets of I7,(Q)’s, say IT,(Q) and IT;(Q’) so that 


p, > (2) ?; po > 7 IT, (Q ) Po (2.6) I 
0, >IT, (Q')%, 9 >t TT, (Q)) 2. (2.7) 


Furthermore, since the length of a four vector is defined by (1.3) theif 
product of two four vectors is given by 


Pu Uy ize (1, Px) (7, A) ra (x 2 Po) (2 is Uo) = | 


(2.8) | 
= IT, I; py % — Hy Th, Po % = Hy HT, by Uy + He Hy ba %4- | | 
Making now the replacements (2.8), (2.2), (2.3), (2.5) in (2.1) leads to the|| 
wave equation | 

BO, RM, PF =0 (2.9) |] 
where | 


IT, (Q) TT; (Q') (0, 6% + 0, 0%) , 


AS 
I 
| 


(2.10) | 
B, = I, (Q) TT; (@) (en + @) | 


Here the rest mass x has also been replaced by a mass operator M which | 
will be discussed below. The B, are thus 64 x 64 matrices but such a} 


matrix representation will never be required. The adjoint equation to | 
(2.9) is given by | 


as B,0,—-M=0 (2.11)|| 
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where (¥*+ is the hermitean conjugate of Y) 


Y= W+ R, (2.12) 

and 
Ry==0reys Re=—0ady,. (Re = — 0305 (2.13) 

i.e. 
de, Tey We Rn td evel, (2.14) 


It will be noticed that the wave equation depends on three pairs of 
Pauli spins, (J7,, IT;), (0,, 0x), (6% 0%). The solutions will be discussed in 
_ terms of appropriate spin functions. For this purpose we introduce tor 
each pair Pauli spinors €, 1; &’, 7’ similar to (1.12). In case of ambiguity 
they will be denoted by é(a), é(/7) etc., if they refer to Pauli matrices 
a, II, etc. Three symmetrical spin pair functions 2, and one antisym- 
metric 2’,, can then be introduced by 


E,=— (1m), 22=- EE +m), 
y2 y2 (2.15) 
23 = yz (En’ + 7’) 
and 
x, =—= (én — nf’). Gy) 


y2 
They are orthogonal and normalised. In case of ambiguity they are 
denoted by 2',(a), X,(17), X’,(e), 2',(c), if they refer to the pairs a, IT, 0, 0 
respectively. They have been chosen such as to diagonalise the three R, 
(2.13) or the corresponding JT, o, a quantities—as shown in table 1. 


Table 1 
Eigenvalues of R,, 


| Dt ee Zs y 
R, 1 an = 1 
ey =H 1 = 1 
R 


a | —-1 -1 1 1 


It follows from the above that a total of 42 = 64 orthogonal normalised 
spin functions exist. In a matrix representation each would be repre- 
sented by a column matrix containing 63 zeros and a one, the latter in a 
different place for each of the 64 functions. 


We consider now first the 16 functions (9) X(c) referring to the g and 
o’s, i.e. to the f,, alone. Under exchange of dashed and undashed oper- 
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ators we find 10 symmetrical functions J’, and six antisymmetric ones Ea 
Of the latter X,(e) 2,(c) is of no interest because 


B, X2(@) *4(0) = 9 (2.17) 
for all four 6 ,. The remaining five antisymmetric functions are 
= 2, (6) ; ia) ZS 
P,(b) = Zx(o) Ze(0) Bea, 
Pd) =Ey(0) E00), Pal) = Fi(@) Exo) 


The ten symmetric functions will be denoted as follows 


P(E) = 2,0) 20), PH) = Ex(0) Zl) | 
T(b,) = — Zale) Zo), Tbs) = Za(0) Za(o) | 


The action of the £,, on these sixteen functions can be seen in a ee | 
way from 5 x 5 and 10 x 10 matrix eects denoted as #,,(5) jj 
and £ (10) respectively. In the former E(B) 2 p=, Zeca ee | 
etc: with zero’s except with a one at the 6 — th row. This implies 
that 


(2.19) 


(2.20) | | 


wo-(__f), Ais) ~( *). 


For the symmetric case we may represent the I’,(f), 6 = 1, 2,..., 10 by] 
column matrices with zeros except a one at the 6 — th row, where E, | 
stands) torsp= 19293. for be 4.5.0" bi for B = 7, 8, 9,10. The} 
matrices obtained in this manner are identical with Kemmer’s 10 x 10} 
matrices (his equation (53)) provided all signs are reversed. They will not | 
be reproduced here. | 
A complete classification of the spin functions is obtained from the J”, | 
and J’, by multiplication with the four X(/7). It will be seen that this j| 
would lead to z-mesons and light quanta only. To obtain K-mesons as 
well it is necessary to introduce further operators in (Q, Q’) space (denoted 
as isospace). It is of course possible to introduce operators in this space |} 
corresponding to angular momenta different from Pauli type of spin. At} 
present, however, it will be necessary to introduce a momentum J around |} 
the figure axis only—though in future it may well be required to introduce 
more general quantities. Let thus | 


I=—4d,+ (0, —) =-1U40, 0 (2.21) | 
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which commutes with all /7,, /7;. Here 


, : 1 
oO= 7) = OE ligalee On = z (0, = Oy) (2.22) 
and 
in dT, Basie et oy + @’) (IL W 
Vitor een Be eat re ¥') (Hs + IT;) (2.23) 


Like the /7,, 7; the operator J is invariant under rotation of the external 
frame. 

In addition to the four functions Y,(/7) we shall require four symmetric 
functions x,, 


%,=coswd (fl), =—sinw&,(I), (2.24) 
and four antisymmetric functions »,, 
y= —snwd (fl), = cosms,(f). (2.25) 


The symmetry refers to interchange of dashed and undashed operators 
and coordinates so that 2) and cosw are symmetric, 2, and sinw anti- 
symmetric. It will be noted that 


PLU) =0, Pu=x,, Pvy=y,. (2.26) 


Wave functions Y can now be written as a sum over spin functions 
each multiplied by a real space-time function. This reality condition will 
be found to be of considerable importance. Furthermore we postulate 
that only those spin functions which are antisymmetric under exchange 
of all pairs of dashed and undashed operators should be used. This leads 
So four. types of wave functions ¥,, Yo, W,, W,..Here WY, and W, are 
based on %,(//) and 2) (//) respectively forming a z-singlet and triplet. 
From the postulate of antisymmetry then, Y,, depends on 2,(/7) /’,, and 
Won 2,(/7) I”,, so that we can write 


Py = EMIT) Sy (PEs) Exle,) ~ CH) Hal) + 
a (2.27) 


tee (p,) by (x,,)) a (du) by (% 1) 
and 


ee) 
oa 2p , 2) (11) ihe (8) D1; (% 1) (2.28) 
ieee 
where the space-time functions E,(x,) etc., ®,4(%,,) are assuined to be real. 
Two further wave functions ¥, and Y, can be formed from the x, and 
y,, the former with the help of /’,, and the latter with /’,, 
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and 


again with real functions X,4(x,) and V(x,,). We note with (2.26) | 


i 


pwooo, PY 0, PY =) RY =e Gam 


Tsobaric Spin and Charge Operators 


The various spin operators permit formulation of conservation aT 
from the wave equations (2.9) and (2.11). For this purpose let J, be an 
operator independent of x, which commutes with the B, and with M. 
Then 


do, Jip = 0, where * J = eB ee (2.32)} 


We shall also demand that J, be symmetrical in all dashed and undashed. 
operators. A total of sixteen such J, operators exist which can be derived 
from the (I7, + IT}) R,, the I(I7, — IT;) R, or from their products. Sinc 
according to (2.31) eigenvalues J? = 0 and J? = 1 of J? only are required) 
it is possible to derive these sixteen J, from three basic operators A, (A) 


A, => R, (ull, +’ If) = 5 R, a, (no sum) (2.33) 
where 
Dele i lovee. 
(on, ee 


Ven ye = pt 1S eu =f ee Oe (2.34) 
ee at ee | 


The R, (2.13) are required here so that A, commutes with B,. From Al 
we derive three operators Q,(Q) by 


. : 1 , 
iQ=AxA, ie. Q=5R, +N) =R,q. (235) 


Besides these six operators A,, Q, ten further ones are obtained for J 
namely six E,,, three A,,, and J, = 1. Here 


1 ? 7 
Ey = A, A, Ay AL Ont = Zhe Rk, R, (7, IT, + IT, IT,) , (2.36 
and 
1 
An == (An Q:— 4,0, + OQ, 4, — Q, 4) = | 


1 1) 23m 
4 ReRi(u—p) (MT-I) | 


y) 
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Introduction of these ten operators J, (1, E,,, A;,) into expression (2.32) 
for J,,, leads after integration over spin variables to antisymmetric ex- 
_ pressions in the real space-time functions entering Y. These expressions 
vanish if the space-time functions commute. These ten J, can, therefore, 
be used to formulate the reality conditions in an invariant manner. They 
are also expected to be of use for the formulation the commutation rules 
between these real space time functions (cf. § 5). 

The remaining six J, namely Q, and 4A, lead in a similar manner to 
symmetric expressions and can therefore be used for the formulation of 
the two main conservation laws, conservation of electric charge and of 
the third component of isobaric spin. We note in this connection that Q, 
for instance commutes with A;, but with none other of the six Q,, A). 
From Q, and A, we define two vector operators T and § by 


c By (0 + IT, — Hj 
T= 7 (Qt 4) =7Se (4 tI) 238) 
and (use J? = J which holds for J? = 0, 1) 
il Tees Me OE IT, — Il; 
Si= 3 (@:— A) =F Ep (A I). 2.39) 


These operators as well as Q satisfy the angular momentum relations 
O70=7O0O Tat avi SS. = (2.40) 


(provided J? = 0, 1) though the generating operator A does not do so. 
We shall interpret Q, and T as the operators for electric charge and iso- 
baric spin. § will be denoted as isospin shift because Q3 = T3 + S3. Ss 
was originally introduced by HEISENBERG®) together with isobaric spin; 
2 S; is the so called strangeness. In connection with these interpretations 
it will be remembered that the /7,, /7;, and J are invariant under rotations 
of the external frame (in 2,2’ space) in a similar way in which the 
angular momenta of a spinning top, referred to its axes of symmetry are 
invariant under rotation. Since the first and second components, JJ/,, [7,, 
were connected with reflexions it seems natural to use the third one for 
the definition of charge. This, however, is no compelling reason. It will be 
shown in the discussion § 6, that a modification of the mass operator 
introduced below can be given such that the third components Q; and T3 
only are conserved (as well as 7°). 

Matrix representations of the J, are frequently useful. For this purpose 
we note that the operators «, and qg, introduced in (2.33) and (2.35) are 
given by 


IT, — I; : 
a, = «,(4) = late jjik* ==) (2.41) 
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and 


y= 0, B41) = eg a) 


Here «,(4) denotes a 4 x 4 matrix; «(3 + 1) indicates a 4 x 4 matrix | 
which can be decomposed into a 3 x 3 anda 1 x 1 matrix. The actual 

form of these matrices is obtained by representing the functions 2,(//) 
(referring to J? = 0) x, and », (referring to I 2 — 1) by four sets of column 
matrices with zeros in every row except the o — th which contains a 1. | 
We then find 


Py ed ae fa ed (ep 
and 
a (3 + 1) = 1 (4) is 
= 4, (3+ 1) = ssa Sp 
* (2.44) 
q2(4) , | q3(4) Zz bs 
=the aii) ede = =9(3+1) = | 


The decomposition of «(3 + 1) = ¢,(3 + 1) = q,(4) is indicated by rim- 
ming. 

It seems of interest to mention here that «,(4) and «,(3) = ¢,(3) area 
four and a three dimensional representation of an «-algebra, based on | 
three generating elements «, satisfying the same rules (2.4) as do the four | 
B,- This algebra has a further three dimensional representation by | 
a,(3-) = — q,(3), and a one dimensional one, «,(1) = (.). 

Mass Operator. From Kemmer’s investigations it follows that the 6.,(5) 
connected with antisymmetric spin functions J", occurring in Y, and Y. 
lead to particles with mechanical spin 0, while the 6 (10) connected with 
I’, lead to spin 1 particles. An operator M can be designed such that its | 
eigenvalue differs for the four wave functions (2.27)-(2.30) while it 
commutes with Qs, 73, 7?, and J*. This does not completely determine 
the forms of M. An ad hoc definition is, therefore, proposed which will be | 
seen to yield a correct mass ratio for m- and K-mesons: 


M =M(I1) +M(, 0) (2.45) 
where (C and c are numerical constants) 


M(I) = € (1+ P)8(T?4- BP) (2.46) 
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and i By On + 0,\2 
M(0, 6) =c (25-&.) Zi LS ‘) (2.47) 
We note that M(o, o) I’, = 0. 

The form of M(/T) is such that in a simple manner it separates eigen- 
values corresponding to different values of T2 and J2. M (0, o) will be 
required to obtain the Maxwell equations. Clearly a number of other 
possibilities for M do exist. A particular modification leading to con- 
servation of the third components Q3, T, only and not of Q,, Qs, Ty, Ts 
would be obtained by multiplication of (2.45) by IT, IT;, cf. § 6. 


3. Solutions 

We shall now introduce the four wave functions (2.27)-(2.30) into the 
wave equation (2.9) using M from (2.45)—(2.47). In each case a number of 
wave equations for the real space time functions will be found after 
multiplication with appropriate spin functions and integration over the 
spin variables. The procedure can be simplified, however, by using 
matrix representations appropriate for the spin functions involved in the 
particular case. 

Maxwell field ¥,,. The wave function Y,, (2.27) is proportional to 
2,(17). Hence with (2.31), (2.46), (2.35) and (2.38) 


epee DMI 0 OP 0 Pate a0) Geb) 
and with (2.47) 
Beet) 2018), Mad nH) 26re), | 
M(o0) I’, (6,) = 0. 


Thus, Y,, has one //-component describing an isobaric spin singlet, and 
ten (9, 6) components. Action of the #,, on the /’, may be represented in 
terms of #,(10) and the ten resulting space time equations are identical 


with the Maxwell equations in the form 


grad $4(x,) + do (x,) + 2¢ Elx,) =0, | 
curl ¢(x,) —2c¢H(x,)=9, curl H (x,) —O.F (%,) =9, (3:3) 
— div E (x,) =0. | 


The mass constant c thus simply gives a measure for the vector potential 
$4(%,) i | 
n-Mesons, Y,. For the wave function Y, (2.28) depending on /(//) 


clearly 
TO OMG) Yo 2 Cs OM (0G) t= 0. (3.4) 


0,= T, = R, g, B)- 


Here g,(3) is the 3 X 3 nmmed sub matrix of ¢,(3 + 1) in e+), and thi 

matrix acts on the suffix J of the real space time functions ®,,(x,.). Si : 
7, depends on the I, the 8, according to (220) can be represented bj 
matrices f ,(5) acting on the suffix 8 of ®,,. Action of the JT, IT, andi, 7] 
which enter the wave equation by (2.10) can be obtained from table j 
Thus if we introduce matrices =,,(4) = ¢,,(3 + 1) by 


fa ‘\ j-i | \ 
| 1] 


4 


ale 
éxs(4) = B45 3+ »-( va 


and if we understand by ¢,,(3) the rimmed 3 x 3 sub-matrices, then th 
wave equation becomes after Integration over Spin variables 


€u(3) B,(3) 0, + €2(3) 8,(5) 2,2, Ox,) = 0 G3. 


where ®(x,) represents the @, z{*,) With the =, acting on the thr 
suffixes / and the 8,(5) on the five suffixes 8. From Kemmer’s invest} 
gations it is known that the 8 ,(5) described particles with zero mechanicd 
spin; equation (3.7) contains three such particles, with eigenvalues di 
Qs = T; obtained by diagonalising g,(3) ie. (1, 0,— 1). Gearly 3. 
describes x-mesons provided the constant C is chosen appropriately. 
K-Mesons, V_. The wave function ; gen re. | depends on the four x 
so that with (2.31), (246) and (2.47) 


2 P MUN)? .—7C ¥,, M,c)¥.=0. GH 


It representents two isobaric spin doublets with (use (2.35), (2.38), (2 39} 
(2.41) and (2.42) 


Q, sf = R, 9,(4) ve rE aes = R, (9,{4) + z,(4)) pfs 
S,¥.=F R, (a4) — 2,4) ¥,. 


Since ¥, depends on the J”, the 6, can be represented by the g,(5) an 
the wave equation becomes ; 


én(4) 65) 0, + en(4) 8,(5)8,—7C, X=0 (3.14 


—— | = x © 
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where X represents the functions X,,, (x,) with the ¢,,(4), «,(4), ,(4) 
acting on the four suffixes c, and the B,(5) on the five suffixes B. This 
equation thus describes four particles with zero mechanical spin. They 
have electric charge (1, 0, — 1, 0) and 3rd isobaric spin components (1/2, 
1/2, — 1/2, 1/2) as is seen by diagonalising 9,(4) and ,(4) and using 
(3.9). Equation (3.10) thus described K-mesons with mass 7 C. Its ratio 
7:2 to the z-meson mass is in close agreement with the experimental 
“value 966:273 for charged K- and x-mesons. 
v-Mesons, P,. This case based on the wave function P, (2.30), again 
eads to two isobaric spin doublets with the same charge and isobaric 
pin properties as K-mesons. The antisymmetry of the four v,, however, 
entails the use of I”, instead of I’,, and hence of a description of the 6, 
y 6 ,(10). This wave function therefore describes particles with mechan- 
CZ spin if: by 
£11(4) B (10) 0, + es9(4) B,(10) 0, -—(7C +2”), V=O. (3.11) 


Here V represents the functions V,,, g(%,) with the ¢,,(4), q,(4) and «,(4) 
acting on the four suffixes ¢ and the (10) acting on the ten suffixes £. 
vis a diagonal 10 x 10 matrix acting on £ with 1 in the first six, 0 in the 
lollowing four diagonal positions (cf. 3.2). Formation of the second or- 
(in 0,) equations shows that this particle has a mass 

1 


M,=(7C(7C +20)?: (3.12) 


I derive this expression in a formal way from (3.11) it must be noticed 
that the £,(10) do not commute with the matrix y, but as can be seen 
from the matrix representation 


B (10) » + » B,(10) = B,(10) - (3.13) 


_ Thus, it has been shown that the wave equation (2.9) together with the 

postulate of ‘spin’ antisymmetry leads to the Maxwell equations (3.3) and 
fo the wave equations (3.7) and (3.10) for x- and K-mesons respectively, 
together with the correct isobaric spin assignments. It also leads to a 
y-meson which has unit mechanical spin, equal isobaric properties with 
the K-mesons, but a different mass. - 

Energy Momentum Tensor. The B, entering wave equation (2.9) 
Satisfy the same algebraic rules (2.4) as do the f,. A symmetric energy 
Homentum tensor O,, can, therefore, be derived in the same manner as 
Jone by Kemer provided it is observed that M is now an operator. Thus 


peneralising from Kemmer’s equation (19) we have (the commutator of 
M(o, 0) and B, B, applied to ¥ vanishes) 
6,,=UM (B, B,+ BB) ¥—b, EM. (3.14) 


4 
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In particular, since 7,7; I, IT; = — IT ITs, 
O,, = — PM Tg Ts’ (Bi Bx + Be Ba) Y (3.15) 
and using 2 B? — 1 = — R,, Rj = 1 and the definition (2.12) of Vv, 
O4=—-VtMY. (3.16) 


For each of the fields discussed above this leads to the well known ex- 
pressions, e.g. 


Oy, = — 2c (E* (x,) + H? (x,)) (3.17) | 
for the Maxwell case, 
3 5 
O4=—2C DD’ Gi, (x,) (3.18) 
l=1 B=1 


for x-mesons, etc. 

If we demand that the energy density — 04, be positive then both C; 
and c must be positive. If furthermore C = c then M, ~ 1100 electron 
masses would follow. 


4. Reflexions 


In the discussion of § 1 we have demanded that reflexions other than) 
coordinate replacements should be expressed as continuous transfor-| 
mations. This led to the introduction of the J7,(Q), I7;(Q’) in the new 
(Q, Q’) angular space (isospace). As a consequence through the factors 
IT, IT, and IT, IT; the wave equation (2.9) has four components for each 
one in the previous treatments. This wave equation contains automati- 
cally the reflected ones expressed by appropriate changes in the angles Q} 
or 2’. Thus, as can be seen from (1.11) and (1.10), replacement of 
Q= (6,%,9) by 2, = (a— 6, y—a, a—) (leaving Q’ unaltered) re-| 
places I7,(Q) IT;(Q’) by I,(Q,) 17,(Q') = — T,(Q) IT;(Q') leaving IT, ITy) 
unaltered. It is therefore equivalent to replacing x, by — x,. Thus the 
wave equation remains invariant if simultaneously we replace x, by — x, 
and Q by Q, provided ¥Y/(x,, Q) is also replaced by W(— x,, Q,) and if 
similar replacements are made in all definitions of charge, isobaric spin 
and other operators. We remember that transformations of the angles 
Q, Q are equivalent to unitary transformations. The above case for! 
example, is equivalent to unitary transformation by 7, for I7,(I7, I,) IT, 
= — JI, IT,. Similar transformations can be made in connection with 
reflexion of x, or of all four x. Transformations of this kind will be de- 
noted as insignificant transformations. They demonstrate that the choice 
of the original frame (x,, x9) is arbitrary. We might as well have chosen 
(— %,, X9). Quite a number of other arbitrary choices have been made, of 
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course. One, for instance, is the choice of + 7 in (1.1) which might have 
been replaced by — 7. The choice between these two is equivalent to the 
choice of a right handed or a left handed JT, system. Another arbitrary 
choice concerns the choice + 7 in the definition of Q in (2.35). Insignifi- 
cant transformations can always be derived such as to put into evidence 
that a certain choice of a coordinate frame may be replaced by another. 

Significant Transformations. In contrast, significant transformations 
make statements concerning different physical states. As an example we 
consider charge conjugation. We consider the replacement Q > Q, dis- 
cussed above, or its equivalent, unitary transformation by JJ,, and 
supplement it by the unitary transformation by JJ, i.e. we are interested 
in simultaneous replacements 2 > Q,, Q' > Q or in the equivalent 
unitary transformation by 


CRSUIE IIL MC (4.1) 


Since both /7, and 73 are equivalent to replacing in the wave equation x, 
by — x,, C, leaves the wave equation invariant, but it transforms VY into 


SAC On Oe WO ZC KOE Ale (4.2) 
If now we were to replace in all definitions the J7,, [7] by the transformed 
ones, e.g. + 
Qs > Qs, = C2, R,— 2 —Cy1=— Q3 (4.3) 
then complete invariance would be obtained, e.g. 
J,=¥ 0, B, PY =P, 03. B, ¥. (4.4) 


and the transformation would be an insignificant one. To obtain a 
significant transformation we shall not transform the various definitions 
(4.3), etc., but make use of the fact that together with a certain Y(x,), 
another wave function, ¥7,(%,,) also solves the same wave equation. This 
W then leads to a different physical state, namely one in which all 
electric charges are reser ved, because 


G0, B= FC, 0; 0, Bp Y= —¥ 0, BY (4.5) 
The physical significance of C, is that to each wave function Y describing 


certain types of particles another one YW, is coordinated in which all 


electric charges and currents are reversed. 
Charge conjugation can be considered as a special case of a number of 


continuous transformations like charge rotation 
C,(9) = ef? ef = e (1 + QF (cos 0 — 1) +7 Q, sin 8) (4.6) 


where # is a parameter; C, = C,(z). This transformation too leaves the 
wave equation invariant; it rotates the vector operator Q by an angle 
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around the Q, axis. In view of definition (2.35) of Qt this transformation 
involves not only the J7,, 17; but also Ry, except when 3 = 2. Another 
continuous transformation which leaves the wave equation invariant and 
contains C, as a special case is by 


D,(0) =; D, (5) =e (4.7) 


Internal Parity Reflexion. This reflexion can be defined as a significant | 
transformation which leaves the (mechanical) spin operator 1/2(o, + G;) | 
invariant but reverses the energy flux 9,, without affecting the charge. 
Clearly unitary transformation by R, = — @2 @2 serves the purpose as may | 
be seen from (3.15) and (2.5). The transformation of the wave function 


R, ¥ = — 020, (4.8) | 


affects the spin functions S,(0) only in a manner shown in table 1. It is, | 
therefore, equivalent to multiplying the various space time functions | 
entering Y by + 1 or — 1. Table 2 shows this change of sign for the Max- 
well and the z-meson functions obtained with the help of (2.27), (2.28), 


(2.18) and (2.19). 
Table 2 


|, eae eee ee 


Di, D1; 


Ry 


EEE EL 


The result is identical with the well known parity assignments. 

The above definition of internal parity reflexion loses its significance | / 
for particles without mechanical spin; yet a significance is usually at- | 
tached to the internal parity of say z-mesons though this exhibits itself | 
only when their interaction with nucleons is considered. I feel that one | 
should conclude from this that boson fields contain internal variables 
which so far have not yet been recognised. In terms of these variables 
internal parity reflexion should describe the turning inside-out of a bosons 
as a continuous transformation. As a formal step in this direction we 
might assume that the Pauli matrices 0, e, and o,, o, entering by (2. 5) | 
the wave equation (2.9) have a physical meaning such that any represen- | 
tation can be chosen for them which is derived from (1.7) by unitary | 
transformations. As in the case of the /7,, [7 this involves angular spaces. | 
For the o,, 0, the requirement is to some extent already satisfied by the | 
form of the wave equation, containing them as (o 0) and (0’ 0) only. | 
A simultaneous unitary transformation of o and o’ then is equivalent to 
a rotation of the ordinary x,-frame; the angular coordinates connected | 
with the o are thus the angles in ordinary space. For the Ox» 0, however, 
the requirement is not obviously satisfied because Lorentz transformations 
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lead to a specific kind of unimodular transformation which do not include 
our requirements. The simplest possible extension of the definition of the 


@, which would permit internal parity reflexion could be obtained by 
defining similar to (1.10), 


Q: = (a(e) ,), 9, = (a’(o) w,) (4.9) 


where a(g), a’(9) are Pauli matrices of the form (1.7), and w, are three 
orthogonal unit vectors defined in terms of certain Eulerian angles. For 
our purpose we may choose in particular w, such that 


02 = 4,(0), 0, = 4,(0) (4.10) 


which implies that o, and 03 do not contain a,. We may then define 


19 2 ee 209) 
KAD) = € Mea els (25%) (cos@ — 1) + | 
(4.11) 
+4 SF oe sind | 
so that 
Ry, = R,(x) = — C2 Qo (4.12) 
and 
mn 1 — @2 3 - Q2 + 03 
R, (3) fate jj OF Oe (4.13) 


Transformation by R,(#) does not leave the wave equation invariant; 
‘invariance is obtained, however, by a simultaneous rotation of the w, 
around the w, axis. Rotation by 180° then becomes equivalent to a 
replacement of 0, by — 0, in a manner similar to the example discussed 
in §1. The turning inside out process in the Maxwell case for instance 
leaves H,, and ¢, unaltered, while E, and ¢, are rotated such that for 
0 = 90°, E, >4,, ¢, > — E, and for & = 180°, E, > — E,, bd, > — oy. 
It would be desirable to go closer into this process than has been possible 
by the present formal description. 
Finally transformation by 


tires: 2 12) OQ IT, + (SIME 2 Olea 
P(d) =e ? =1+ (S27 oe | (cos? — 1) + ne 


sind? 


j (get + ell) 
+i (B25 


should be mentioned. It leaves the wave equation invariant, and for 


& = 180° becomes 
P(x) = — 02 02 HH, HH, = R, Ce (4.15) 


i.e. combined charge and internal parity transformation. 
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5. Reality Conditions and Quantisation 


The space time functions entering the wave functions in (2.27)—(2.30) 
were all assumed real. This statement is not invariant under unitary 
transformations and it was mentioned in § 2 that an invariant formulation 
is possible in terms of vanishing currents, | 


P(x) Jun B, P(x) = 0 (5.1))] 
where the J,, represents the ten operators (cf. (2.36, 2.37)) ' | 
Sue Ee Ae he (5.2) |} 


A | 


In (5.1) integration over all spin variables is assumed to be carried out so 
that these expressions depend on x,, only. Conditions (5.1) remain valid if 
WY is multiplied by a phase factor exp(t #Q,) or exp(t # A,) because} 
transformation of any of the J,, by these terms (e.g. exp.(— 78 Q,) Jx,\f 
exp(z @ Q,)) leads to a linear combinatiom of the ten /;,. | 

The quantisation of the space time functions contained in ¥ is closely |} 
connected with the reality conditions. To demonstrate this we consider 
first a wave function of a neutral spin zero particle, 


Bi(5) Ox + Bal) Ou -+%, p(x) =O. (5.3) | 
Here p(x) has five real components p(x) which satisfy (use 2.20) | 


OnYst%xy,=0, —10,~5+%y,=0, | 
(5.4) 
On Ve + 104Y4 + % Ys = 0. 
Now if p(x) = yt(x) (1 — 2 Bf), then p(x) B n>) p(x) is conserved. From 
(5.3) and (5.4) we then find | 


x(x") By(5) v(x) + v(x) B,(5) y(x’)) = 
= (0, —9,) (Ws(x’) ps(x) — ps(x) Ys (x’)) - 


For classical fields this expression vanishes. When Wale x’) and y;(x) do not 
commute, however, then it vanishes only if x = x’. Conversa, the con-| 
dition that the left hand side of (5.5) should vanish for x = x’ requires that | 
all y, be real apart from a common plLase factor. 


Now quantization of a real field y,(x) requires (cf. Pautt*) eqns. (32) | 
and (22)) 


sl") s(x) — Yslx) vs(x') = [ps(x’), ps(x)] = 2 D (x — x’, x) (5.6) | 


where D(x — x’, x) represents the universal D function for rest mass x. | 
Hence the condition 


| (5.5) | 


x (v(e") Byl5) v(x) + p(x) B,(5) plo’) =7(0,—0,) D(x —ax', x) (5.7) | 


expresses the reality as well as the quantization condition. 
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Complete quantisation of the wave function Y involves not only the 
space time coordinates x, but also the new angular coordinates. At 
present quantization of the space-time functions only will be con- 
sidered, and consequently the four fields (2.27)-(2.30) will be treated 
separately. Let Y,(x) be one of these four fields (f = m, , x, v) and let 
M, be the respective eigenvalue of the mass operator, defined as the 
value entering the second order wave equation 


Me 0) (5.8) 
le. (for f = m, (5.8) holds for E(x,) and H(x,) only) 
On Mo = 20. Mea 7C, Mi =(7C(1C+20)7. 69) 
We can then tentatively generalise (5.7) to 


Pla) = (MB,+ B,M) Jia ,(x) + W(x) > (MB, + (5.10) 
+ BM) Ji Polo’) = 104 (0, —0,) Di i Ve 


Integration over all spin variables on the left hand side is assumed. It will 
be remembered that /,; commutes with both M and B.,. Also (cf. (2.46, 
2.47)) M(II) commutes with B,,, but M(@, o) does not do so in the case of 
particles with mechanical spin 7 as indicated in (3.13). The case k = lis 
assumed to comprise for /,,, not only the three operators F,,, but also the 
unity operator 1. In a matrix representation, the three E,, are given as 
diagonal matrices (3.6). Together with 1 they can be combined into four 
matrices containing zeros except for a single diagonal element each. For 
spin 0 particles (f = a or K) the four (f = K) or three (f = 2) conditions 
arising from (5.10) with k = / are then identical with (5.7) for each of the 
four (three) //-components, apart from signs. The remaining conditions 
(5.10), & + J, show that different //-components commute. 

The case of spin 1 particles will be illustrated on the Maxwell field ¥,,. 
This field has a single 7-component 2,,(//). All /,, conditions then either 
give 0 = 0 (if k + J) or they become identical with J,, = 1. Using (3.13) 
thus 


— 0 (P(x) B,(10) P(x) + P(x) By(10) Fule')) = | 


(5.11} 
=4 (0, —2,) D (x —#’, 0). | 
Inserting for ¥,, from (2.27) yields for w = 1, 2, 3, | 
ee ae (x)] + [Ey(x), ba(x’)] — [Ho(% poe ae 
a ] + [A3(x’), bo(x)] + [Hs(x), ba(x’)]) = | (5-12) 
ae cycl. | 
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and for u = 4 
ic S)(LE g(x’), bx(x)) + [Ea(*), $(#')]) = | 


(5.13) 
(9 0) DG = se | 


Expressing E, and H, by ¢,, through the field equations (3.3) leads to four | 
conditions containing the ¢, and their derivatives only. They can be) 
fulfilled if 
(b,, (x’),  (x)] = —5 4 D(x —4', 0) by (5.14) 

with 
Op 0 ier; “OL i xi, 285 Oa = — 1) Ga 


Further investigation will have to show whether (5.14) is the only con- 
clusion that can be drawn from (5.13) and whether (5.10) requires modi- if 
fication. 


6. Discussion 


The developments described in this paper are based on a criticism oi 
the usual methods of dealing with reflexions. Arising from this it was | 
postulated that all reflexions except coordinate replacements should be 
treated as continuous transformations. This required the replacements of 
four-vectors by operators according to (1.1) and led to the introduction of 
a new angular space (isospace). The application of these ideas to bosons 
is based on the identity (2.1) and is dominated by a very important | 
difference between classical and quantum mechanics. In classical rela- | 
tivistic theory the momentum four-vector #,, is connected to the velocity | 
four-vector v, through the rest mass x by #,=xv,; in quantum me-|} 
chanics the two are defined independently (cf. (2.2), (2.3)). The quantum | 
mechanical definition of v,, is, of course, closely correlated with Schrédin- | 
gers Zitterbewegung which exists not only in the Dirac equation but also | 
for bosons (it is longitudinal for spin zero bosons). The independence of 
definition of the #, and v, four-vectors has a profound influence on the | 
wave equation when the replacements (2.6), (2.7) are made, replacing | 
Pp, 0, by IT, IT, p, v,, and po v9 by — (i H,) (i Tz) Py vp. For clearly the 
IT,, IT; occur only as products JT, IT;. Now it was demonstrated in § 1 that | 
IT, p;, (or IT; v,) describes in terms of a space frame x, both, a vector field | 
Px (v,) and its reflected — p, (— v,). The operator IT, IT, p, v,, however, 
measures by /7, I7; only whether both vector fields p, and v, refer to the | 
same sign + p, and + v, or — #, and — v, (we say they have equal 
reflexion status) or whether they refer to opposite signs, + p, and — »,, 
or — p, and + v,. A distinction between the individual vector fields - Py | 


and — #,, or between + v, and — v, does thus not enter our boson wave | 
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equation. The quantity that enters is the distinction as to whether the 
two have equal or unequal reflexion status. A corresponding result holds 
for the time components 4g, v9. It will be noticed in particular that 
although (7 /7,) and (7 73) are anti-hermitean, their product is hermitean 
and thus describes a measurable quantity. While a distinction between 
the two temporal directions in a single four-vector field is not a meas- 
urable quantity, in our theory, the distinction as to whether two four- 
vector fields have equal or opposite temporal direction (temporal re- 
flexion status) is measurable in terms of the operator — 7, I7;. It is of 
interest to note in this connection that the four function »',(/7), (2.15), 
(2.16) which simultaneously diagonalise both J7, M7; and JT, IT; can be 
expressed in terms of the functions 


C.= 7 (EU) +n), t= - (EU) —n)), (6.1) 
which have been used in (1.14). For 
ee Fy ee ey | 
ie e (6.2) 
a ie ae oe =n Be), iS eo (oy oe oe ne) | 


As a consequence of the introduction of the operators JT, and J7; the 
wave equation corresponds now not only to the one classical identity 
Pb, UV; — Pp Vo + %X =O but to four such identities corresponding to re- 
placements of #, v, and pp vp by + f, v, and + fp Vp with all four combi- 
nations of the + signs. This is easily seen by using a diagonal matrix 
representation for 7, [Tj and I, I7z, based on table 1. Classically these 
combinations of signs would be impossible because of the classical 
identity p, = % v,, according to which replacement of p, by — Pp, entails 
a replacement of v, by — v,, leaving #, v, unaltered. 

Discussion of the conservation laws derived from wave equation (2.9) 
has led to the definition of operators for isobaric spin 7, (2.38) and for 
electric charge 03 =R,(/7, + IT3)/2, (2.35). It is of considerable interest 
to discuss the meaning of these operators in terms of the reflexion status 
of (p,, v;), i.e. in terms of eigenstates of JT, I7; and JT, I]; as described 
above. We shall in particular deal with the electric charge operator Q3 
and notice that in the matrix representation which diagonalises JT, IT; 
and IT, 173, the operator (/7, + I;)/2 is represented by qs, (2.44). It acts 
only on the first two /7-components of the wave function corresponding 
to the fact that there are only two non zero types of electric charge 
(positive and negative). Our attention can thus be restricted to these two; 
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in a formal way they are obtained by operating with Q3 on the wave 
equation. We then find the two equations, 


(—*,)Bea%e tC _ 1)Bdat ™, (¥4) = 0 6.3) | 


because the matrix representations of I7, 1; and I, IT, are given by | 
— &, and — &g9 (eqn. 3.6) respectively. Here p, and yp, stand for Dy ,, Dog 


in the case of z-meson, or for X4,, Xop in the case of K-meson; x repre- 
sents the respective mass. The -+ f, 0, and + fy, 04 show that the charged 
components correspond for p,, v,, either (y,) to equal temporal and oppo- 


site spacial reflexion status (i.e. both fo, vg forward or both backward; | 
+ p, combined with — v, or — p, with + v,) or (y,) to opposite temporal 


and equal spacial reflexion status. The charge operator in terms of the 
two components 7, 72 is represented by 


03> Rs(? 4) (6.4) 


as obtained from (2.35) and (2.44). It can be brought to principal axes by 
unitary transformation by 


G SSS 
y2 
which combines y, and yw, into (wy, and y, are real) 
G (ft) os (s), p= Roy +t Ry pe = Re (yy +7 Rg yr) 


ye = Roy, —t Ry Ye 


(6.6) 


where y, y* satisfy the conventional Kemmer equation 6,0, + x, yp = 0 
and its conjugate complex. 


In our theory, therefore, a state with definite electric charge is de- | 


scribed ‘by a superposition of a wave function p, having equal temporal 


and opposite spacial reflexion status of w ¥, and a wave function Rs pe | 


having the opposite temporal and equal spacial reflexion status (com- 


bined with an internal space-time reflexion by R,). In fact, electric | 


charge is defined as the operator Q, causing an oscillation between these 
two reflexion states yy, p. It is, therefore closely connected with space 
time reflexions. 

At this point it seems worth pointing out that the four-current based 
on #,, vanishes identically in view of the reality conditions, while currents 
based on v= (¢ IT 1 By — ITzB,) ave not conserved. Conserved non 
vanishing currents depend, of course, on v , but involve other operators 
like Qs, T, as well. The electric current density (space component) for 


instance is from (2.32) and (2.10) obtained as V(x) Q3 JT, IT; i B, P(x) = 


Ae els OG 54) (6.5) 


z = ati. 
— 
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P(x) Q3 IT, v, (x). We notice (i) that this current contains Ut Ly By 
ae in the form JT, v, = 7 IT, IT, 6, and thus depends on JZ, I7j and not 
on IT; alone. Secondly, it refers to a specific quantity Q, or T; which it 
ess, Similar remarks hold for the relation of the momentum Ps 


ef D4, dx to the operator ,,. 


Definition of the electric charge operator by Q, leads to the question 
of why it is that we choose the third component of Q for it. We note, of 
course, the invariance of the /7,, JT; under rotations of the external frame 
in isospace, but no compelling reason has been given to use the third and 
not another component. A modification of the wave equation (2.9) can 
be given which does in fact lead to the desired result, namely replacement 
of (2.9) by 

BO t 1, ll, M, 2 = 0. (6.7) 


Clearly only Q; and 73, but not Q,, Qs, T,, Ts, lead now to conserved 
currents. It will be noticed that the energy momentum tensor 0 ny Cefined 
in (3.14) does not require modification. For 0, 6 wy = 9 holds even when 
(2.9) is replaced by (6.7); on the other hand — 6,, remains positive, 
provided the constants C and c entering the operator M are positive. The 
reality conditions also remain unaltered. 

The solutions of the wave equation involved three pairs of Pauli spin 
operators namely J7,, [7;; 0, 0’ and o,, o;. Furthermore, in the case of the 
IT,, IT;, an orbital operator J was introduced. It was then postulated that 
Y should be antisymmetric under exchange of all pair variables. This led 
to two types of solutions depending on whether the eigenvalue of J? was 
0 or 1. In the former case an isobaric spin triplet and a singlet results. The 
triplet relates to mechanical spin 0 particles (~-mesons) and the singlet to 
spin particles with zero mass, i.e. it results in the Maxwell equation. The 
case J? = 1 leads to four isobaric spin states both with 7; = + 1/2 as 
required by K-mesons. This case yields besides K-mesons (mechanical 
spin 0) another two isobaric doublets with mechanical spin | and a larger 
mass than that of K-mesons (y-particles). 

The operator I is closely connected with the orbital angular momentum 
in isospace around the 3-axis (the figure axis). Like //, and IT, I is in- 
variant under rotation in isospace. The definition of an isobaric spin 
vector T, such that T <x T =7T is satisfied was possible only for the 
eigenvalues 0 and 1 of J?. The physical meaning of this restriction is not 
clear to me at the moment. 

The mass operator M was introduced such that solutions with different 
isobaric spin have different rest mass. A very simple form of M led to 
nearly the correct mass ratio of z- and K-mesons. This form of M has not 
been derived, however, in a compelling way. Nevertheless, already at this 
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stage introduction of the M-operator demonstrates an attitude towards 
an interpretation of rest mass which is very different from one which | 
regards this quantity as resulting from field self energies. If this attitude | 
is correct then interactions should be formulated in terms of an (im-) 
proved) mass operator. 


Note added in proof 
1. By replacing in wave equation (2.9) the Kemmer operators 8, by Dirac ] 
operators, the wave equation for z-mesons based on the symmetric 2, (//) 
functions leads to the wave equation for the electron-neutrino field pro- | 
vided M = m qj is used. The wave function has then 3 x 4 = 12 compo-| 
nents which with an appropriate reality condition provides 6 complex 
components as required by the 2-component neutrino, 4-component elec- 
tron theory. Expression (2.35) can still be used for the electric charge | 
operator Qs, though FR, is now a different operator, such that isospin can | 
no longer be defined because (2.40) can not be fulfilled. This operator | 
Q; and an appropriate operator for neutrino charge provide automati-_ 
cally the expressions required by hole theory. Electric charge conjugation 
is still given by (4.11) but parity reflexion can not be separated from | 
neutrino charge conjugation. | 


2. Careful investigation reveals two types of Lorentz transformations: | 
one which retains complete symmetry in isospace, leaving all Q, (and T | 
invariant; and a second which leaves only Q3 invariant and transforms | 
charged and uncharged fields independent of each other. 
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On the Theory of Particles of Spin 1 


by N. Kemmer 
Tait Institute of Mathematical Physics, University of Edinburgh 


Zusammenfassung. Verschiedene Formulierungen der Theorie des Vektormesons 
werden diskutiert. Es wird gezeigt, dass die Quellenterme, mit denen ein Vektor- 
meson gekoppelt werden kann, im allgemeinen verschieden sind von den Termen, 
die man naiverweise als Quellen identifizieren wiirde. Gewodhnlich enthalten die 
wahren Quellen Ableitungen der Feldoperatoren, aber in Sonderfallen, zum Beispiel 
in der Theorie von YANG und Mitts, fallen die Ableitungen fort. Ein solches 
Verhalten ist fiir die Renormierung der Theorie giinstig. 


1. Introduction 


The quantum field theory of particles of spin one originated around 
1937 and for a time it was widely used in attempts to construct a meson 
theory of nuclear forces. The interest in spin one particles naturally 
diminished when the pseudoscalar nature of the pion was established. 
It also became clear that spin 1 theories, unlike those of spins 0 and 1/2, 
presented grave difficulties to renormalization programmes. It then 
seemed at least a fortunate accident, if not part of a deeper design that, 
with the exception of the photon, particles of spin 1 seemed to form no 
part of nature’s scheme. 

Recently, however, attractive developments of the theory of weak 
interactions have been put forward which are based on the idea of a 
heavy boson providing an intermediate link in f-decay processes?) ’). 
The symmetries of these processes indicate that if such intermediates 
exist they should have spin 1. (See, however, FRONSDAL and GLAsHOW’).) 

If these ideas are correct, we can no longer shirk facing the difficulties 
presented by spin 1 theory. Already it has been pointed out that for 
certain special interactions renormalization difficulties are less grave 
than was originally thought4). However, spin 1 theory is notorious for the 
variety of the equivalent, or nearly equivalent ways in which it is 
possible to present it, and there appears to the writer to be a certain lack 
of clarity, if not confusion, in what is being and has been said about these 
particles. It is the aim of this article to present an account of spin 1 
theory which may illuminate some of the questions recently discussed 
and which in particular subjects the problem of renormalization to a 
rescrutiny. This study leads to the establishment of certain fairly simple 
general criteria of renormalizability. The theory of YANG and MILLS is 
used as the one known concrete example of a theory, for which such 


criteria hold. 
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2. Different Formulations of the Theory of Spin 1 Particles 


At a very early stage it was pointed out that a formulation of the 
theory of free particles of mass m and spin 1 was provided by Proca’s 
equations*) **) 

0 Ay Op ani a geht | «1 
dF y — mA, =0 | 


In this formulation the field associated with the particle is described by | 
ten components, the A,, which form a four-vector and the F’,,, an anti- 
symmetric tensor, the two quantities appearing on a completely equal | 
footing. By analogy with the electromagnetic field most authors have 
preferred to use the quantities 


— at 
a, =m *t A, and f,, =m? F,,, 


so as to give the equations the form 
Ot wy — ma, = 0 | 
Lav = 07% — 0/8 y j 


but, although (for m + 0) this transformation is trivial, the original form | 

seems slightly preferable for the following analysis. 
The free particle equations (1) have as immediate consequences the 

relations . 


cet 


Oy aT OWES i Oe =) (2a) 
0,4, =90 (2b) 
The first line of (2) represents four component equations of which, how- | 
ever, only three are essentially independent, so that altogether (2) cuts | 
down the 10 field components to six independent ones, just the number 
necessary to describe a particle capable of three states of polarization. 

In the more fashionable formalism the same situation is described | 
somewhat differently. There the variables are in the first place usually 
normalised as in equations (1), but in addition a more substantial differ- | 
ence in emphasis is made by replacing (1) by the single second-order | 
equation 


es 0, Oras BE 0,A ,) oe mA , 7 (3) | 


*) A completely equivalent formulation of this theory is provided by the equation | 
(0B y+) Pos 0 

where the f,, are 10x 10 matrices satisfying the Petiau-Duffin commutation rules | 
BiBuBv+ BB uBa a OjuBy+ Suv, 


but we shall not make use of this formulation here. 
**) We use the metric in which 


a" = Ay dy = a? — a0. 
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with the field F ,, eliminated by means of the second set of equations of 
(1). If the field F ay 1S used at all, it is thought of as the four-dimensional 
curl of A nu OY definition: 


1 
Les = m (0,4, pre 0,A ,). (4) 


While for the free Proca field the change from (1) to (3) and (4) is a 
trifling matter, we shall see below that an interesting difference in the 
approach to the problem of interacting fields results from it. 

It should also be noted that a corresponding change of emphasis in the 
direction opposite to the conventional one is just as legitimate. We may, 
if we wish, look on the Proca scheme as given by the equations 


Oe CO li ae O10 oF np) — WF, =0 (5) 


which are obtained by eliminating the vector A nz {rom (1). On this view 


A, would be defined by 


Aves Ook ® (6) 


When scheme (1) is used, equation (3) is often thought of as composed 
of the equations 
(0? ae m”) ay) = (7) 
and 


0,A, =0 (8) 


the latter of which is a consequence of (4), but not of (7). Together, 
equations (7) and (8) are equivalent to (4) and they are particularly con- 
venient for one familiar version of the quantization of spin 1 equations, 
in which 0,4, is treated as a subsidiary condition restricting the in- 
dependence of the four components of A, allowed by (7). 

This attitude is equally possible if one chooses the F,, field as in- 
dependent variables, for equation (5) may be replaced by 


(0? at m”) Lo = (9) 
and 


py 


and the relation between (5), (9) and (10) is precisely the same as that 
between (4), (7) and (8). One may, if one so chooses, regard (9) as the 
equation of motion and (10) as a subsidiary condition. 

The reason these variations of approach deserve some attention 
becomes apparent when one goes over to the study of the Proca field in 
interaction with external sources or other fields. According to which 
approach is chosen, such sources will be defined differently and as a result 
confusion may arise. Let us discuss the cases one by one. 
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In a theory based on equations (1), one would naturally introduce in- 
teractions with other fields by writing 


0) An 0:4 mE = 
Only, = mA ,, = Di 


and the two types of ‘sources’ 7,, and m,, appear on equal footing. For 


instance, in discussing renormalization, as we shall do below, there is no | 
reason to expect more divergent behaviour from m,,, sources than from _ 
7, of similar structure; on the other hand, the same theory written in the | 


form (5) would take on the form 


(02+ m?)A,=s (12) 


bh Vad 


where = S$, = M4, + 0,Myy 


and it would then appear that the part of the source involving m,,, must 


necessarily have the characteristics of a derivative coupling. That in — 
general this appearance has little physical meaning can be seen, for in- — 


stance, by writing the theory instead in the form (9) which becomes 


(0° + mt?) Fay = Tuy (13) 


where = Vu = MM yy ais Oy ri Ohi 


so that now the 7,, coupling appears to be of the derivative kind. These | 


general considerations will form the background of the following dis- 
cussion of two separate, but related problems. 


3. The Independent Degrees of Freedom of the Spin 1 Field 


(11) 


We have seen that the equations of non-interacting spin 1 particles | 


include, besides the equation of motion proper, the equations (2), which 


according to the particular formulation of the theory may appear either | 


all as consequences of the equations of motion, or partly as such conse- | 
quences and partly as subsidiary conditions. What happens to these | 
relations in the presence of sources ? Clearly they will in general no longer. 
hold. In the linear (Proca) formulation the first set of equations (2) will | 


only hold if 


ON py —+- 0 My = OM) — 0) (14) { 
and the second only if OnI p= 9 (15) 


In the conventional second order formulation, (2b) will be violated unless | 


0, = 9, which is the same as (15), and in the ‘inverted’ second order 


scheme (2a) is violated unless 0, Iu» + On Ga + %y ry = 9, which evi- | 


dently reduces to (14). 


Now it was already mentioned that the conditions (2) are necessary to 


guarantee that the field should have only the degrees of freedom charac- 
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teristic of a spin 1 particle. Does this mean that in interactions violating 
either (14) of (15) additional degrees of freedom of the field, latent for a 
free field, are excited? This point of view has been expressed occasional- 
ly®), at least in respect of (15), though due to the particular choice of 
formulation the equivalent role of (14) has apparently not been noted. 
This apparent difference in the conclusions with regard to two precisely 
similar situations shows that a somewhat deeper analysis is needed. 

One is here concerned with the total time development of the fields—in 
quantal terms with the Heisenberg picture—and therefore one should 
state the field equations in a canonical form. In the most familiar 
presentations such a canonical form is usually given only in momentum 
space and to state the corresponding equations in coordinate space is a 
little troublesome and unless one employs Schwinger’s®) general scheme, 
cannot be done simply in terms of covariant quantities only, although 
the theory is of course covariant as a whole. In these circumstances it is 
appropriate to make the otherwise retrograde step of writing Proca’s 
equation in a three-dimensional vector notation. Using symbols that 
stress the formal similarity to electromagnetism, we put 

Fy; = E;, ae Fy,= B; Ay=$, mo; = Pi, Sein jn = M;,}9=0 


i Sinemet 


Then equations (1) become 


V,A— mB Vi, 
: (16) 
V.BtE—-—mA =f 
— V.E—m¢ = 0 
while the consequent equations (2) appear as 
V.E4+B=0 | 
V.B 0 (17) 
V.A+¢=0 | 
The scheme (17) may be derived by variation of the Lagrangian *) 
m 5 m 2 42 
L= (EP Bi) + 1A a) 
(18) 


+5 A4E-[AE+VGE+V.BA 


+ P.E— MB +j.A—o¢. 


*) We assume for simplicity that the sources are not themselves functions of 
the field variables, but only slight modification of the argument is needed for the 


more general case. 
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but in this form L is not directly suitable for bringing into canonical form, 
in the first place because the variables ¢ and B enter without their time 
derivatives. However, these variables may be eliminated by using the 
second and fourth equations of (16). 

We then get 


L=™ (B+ Ad) + >. ((V.E) + (VA) +5 AE- FAB | 
1 al if 1 ne} | 
+j.A+ P.E—=MV,A+—0V.E+ > M*+ 5 03. | 


Here we have dropped a spatial divergence; the last two terms may also 
be disregarded in this discussion as they only influence the equations of 
motion of the sources* *). 

From this Lagrangian, equations (16) are easily derivable, in the sense | 
that the symbols B and ¢ are considered as given by their values from 
(16) by definition. 

Even in this form L is not yet ready for a canonical formalism. The n ex 
step is to split the two fields A and E into (spatially) transverse andy 
longitudinal parts. 

For any 3-dimensional vector field v we make the (spatially ***)) non- 
ocal transformation 


v=0+ 9%; V.o%=0 V,v%=0 (20) | 

In this notation we find from (16) that 
SAM = FO PO | 
E® — mA@ = j® { 


and these relations may be used to eliminate E® and A® from (19). In this 
way we find 


(21) | 


L=— 5 (ame + Be) + 5° ((V,A®)2 + (V.E%)2) | 
e . (A2 4. B®2)) | 
+ AY, (7 4+ — Po —* yy) | 22) 
4 B®), (Pe — = jo _ Vo) 


ib ° 
ais (PO2 — M2 + j@2 — 92) 


**) As FRONSDAL and GLAsHOW’) point out, the form of these terms is important 
for calculating the form of the interaction between the source fields. 
***) This splitting must be distinguished from the four-dimensional split discussed, 
e. g. by GLasHow’). 
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Here again we have discarded a spatial divergence, and now also a total 
time derivative. The last term is again of no importance to the equations 
of motion we are considering. From this Lagrangian the required equa- 
_ tions of motion follow again, but now clearly in a form which shows that 
the variables canonically conjugate to A® and E® respectively are 


-- A Inn and — E®)/yn, so that the transition to Hamiltonian form is 
immediate. 

We are particularly interested in the commutation rules for the 
canonical variables. In writing them down we must ensure that they are 
compatible with the conditions (20) on A® and E®. To ensure this one 
may put 


[AD (se x), AM (y = [On mr O(a y)] | 
ae 


[ee Bey) = 


(all other pairs commuting). 
To eliminate the spatially non-local operators on the right hand sides, we 
may go back to the total fields A,, and E,, by using (21). This gives 


[An(a) + — 52(3), E,(y) + = P(y)] =F5(%—y) bm (24) 


The quantities 


A 


A=A+—j® and E=E4— Pw 


are thus the canonical variables in terms of which the field equations in 
the Heisenberg representation should be discussed. Going right back to 
the form (16) of Proca’s S equations, with the use of the further convenient 


definitions mB = = VA ,mob = y= WW; E, we see that their canonical form is 
nk “ ih ve eed | 
9 2) 
Vo—A mE = P) oh - Vo | 
A = A . a 0 
V,A es (25) 
SO 5 a 1 
V.B+ E—mA=j+— PY_"V.M | 
SOR angie 0) | 


It is now apparent that the sources entering the canonical equations 
automatically satisfy conditions (14) and (15). There is therefore now no 
question of spurious degrees of freedom being present in the field, what- 
ever the coupling. What is not made clear in the usual treatment is that 
the sources to which the Proca field can couple are not those one would 
expect from naively writing down the equations. 
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The appearance of the equations (25) is of course not covariant ; never- 
theless they are equivalent to the original equations. This is evidently so 
because the definitions of the quantities A, E etc. are themselves not 
covariant. It should perhaps be re-emphasized that the transformation to 


the new variables is non-local, but only in a three-dimensional spatial | 
sense, so that it presents no obstacles to this discussion based on the | 


Heisenberg representation. 


3, Renormalization of Spin 1 Theories 

To discuss the renormalization of the theory, let us return to equations | 

(11) as our starting point. We obtain by simple calculation the second 
order equations 


5 ; 1 
= (7 +?) A= Oy Fe 0 pO viv | 


— (0? + m®) F, 


é : 1 
aes MM wy She Only on OG Ic m 0 (0 Mvp om OM pn ae dm) 
These equations may evidently also be symbolically written as 
On0y 1 


m 


ay ee O24 m2 On» as ae ) (1, =i m1 dM, p) 
m 1 
Es cr 024+ m2 On fe Ss me (0,.0¢ OF, $20,070 ue a 0° Dun) x 


| pe + = pte — ef p)|- (27) 


and hence we see that a theory in which the F’,,, are treated as an inde- |} 


py 


pendent set of variables involves as Green’s functions the well known | 
expression | 
Dt uv eS m 00, | 

(+m) ~ (02+ m?) (. my =) 


for the A i field and the less familiar Green’s function 


LV» OO 1 | 
Bur oo ie lone Sy +e 0,269 + 2,2 Spo + 0°) Doe) (28) |] 


(02+ m?) (02 + m2) peo vp v> p> ho 


For the F’,, field*). In an approach that does not treat the F’,, as inde- | 
pendent variables, which therefore does not include m_,, sources explicitly, 
the term involving 1/m? in B 1, 56 
volving 1/m? in _,,. 

In the usual procedure of discussing renormalization in terms of a | 


series expansion of the S-matrix these Green functions reappear as the | 


*) We omit here the antisymmetrization of the GREEN’s function with respect || 


to w and y and with respect to g and o. 


drops out. In our approach, however, it |} 
must clearly play as important a part as the corresponding term in- |] 
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propagators associated with the internal lines, and in them the terms in 
1/m? are responsible for the fact that spin 1 theories are in general not 
renormalizable. 

It has recently been pointed out#) that in the special case when the 
term 0,,0,/m? in $B, has no effect, i.e. if in terms of the current Ss, of 
equation (12) we have 0 nS, = 9 (a conserved current), the theory is 
renormalizable provided only s , Satisfies certain conditions of simplicity. 
If, for the sake of brevity, we confine ourselves to source functions con- 
structed from boson fields the renormalizability conditions on a theory 
with conserved current are that any term in s , should involve (i) the 
products of no more than three boson field operators, (ii) if it involves the 
derivative of one field operator this may be multiplied by at most one 
non-differentiated field operator, and (iii) not more than one derivative 
of a field shall occur in any term. 

In this context one should note that the condition of current conser- 
vation is necessary simply because the offending term in ny contains 
two derivatives; the quantity that determines renormalizability is in fact 
not s, but _,, s,. It is therefore clear that the condition of current con- 
servation may be relaxed, provided that, by virtue of the equations of 
motion $$, s, rather than s_, itself satisfies conditions (i), (ii) and (iii). This 
is precisely the situation in the case of ‘partial current conservation’ as 
defined by GLAsHow.**) 

The above discussion is but a restatement of known results. It is based 
on the conventional statement of spin 1 theory. If however we choose the 
linearized form of the theory the statement of renormalizability con- 
ditions appears in a somewhat different form. We have then to consider 
the sources 7, and m,,, separately. Apparently this is a complication, but 
it brings us the gain that now the appearance of the F,,, field in the 
sources need not be classed as an appearance of derivatives. We then find 
that a theory of Proca particles is renormalizable if 

0d p= and 0m, + 0,Mm,, + 0, , = 9, 
or if at least the quantities P,,7, and P,,, ,¢ pq involve: 
(i)’ no terms with more than three boson field operators (among which 
both the A, and the F,, may be included), 
(ii)’ only one derivative term multiplied by no more than one non- 
differentiated field operator (defined as above), and 
(iii)’ not more than one derivative of a field operator which is not re- 
expressible in terms of the A, and F’,,,. 

It is also clear from our previous discussion that the ‘inverted’ scheme 
may equally well be used for the discussion of renormalizability. With it 


**) Recently Sara has stated objections to GLASHOw’s treabment. 
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conditions similar to our first three must clearly be imposed on Py, 56 J poll 
with 7, defined by equation (13) and with the F’,, now functioning as the 


sole non-derivative field operators. 


4. The Yang Mills Theory | 

We shall now discuss briefly the renormalizability of the Yang-Mills 4 

theory in terms of our criteria for the linearized approach. This} 

theory involves an isobaric triplet of fields A’, and PAGS) an¢ 
a corresponding isobaric triplet of currents 


ji = (Ai Ft — At Fi,.) 


py 


and mi, gay AGEL Ay), 


(i, 7, R cyclic). We take all three fields to have the same non-vanishing |} 
mass m. It is then readily calculated from the equations of motion that | 
0, ji, = 0. On the other hand we find 


dam, a5 0M, vA 9 dm; ae gm( Fi, A’ 1s 1s A’ a #, A‘ | (29) | 
FY AT PA 
This is not zero, but nonetheless P,,,,,, M, satisfies criteria (i)’, (ii)’, 


(iii)’. Hence the above criteria are satisfied. . 

SaLaAm and Warp§) have pointed out that the situation remains] 
unchanged if the third component of the Yang-Mills field is replaced by |] 
the electromagnetic field. This can be checked by noting that our criteria | 
are still satisfied if in the second, but not the first set of the Proca equations 
for the three fields the mass terms (even all three) are taken to be different. | 

The question whether it may be possible to construct other schemes | 
satisfying our conditions, will not be examined here. Except for the: 
neutral vector meson no other renormalizable scheme has so far been | 
suggested. It may well be that the analysis presented here can dono more | 
than restate known results in what is perhapsa more direct andsimple form. | 

The writer is sincerely grateful to be able to join in this tribute to the’ | 
memory of Wolfgang Pauli, one of the greatest physicists of this century, ' 
who was also so good a friend and wise a counsellor. | 
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Nullpunktsenergie und Anordnung nicht vertauschbarer 
Faktoren im Hamiltonoperator 


von C. P. Enz 
The Institute for Advanced Study, Princeton, N. J. 


und A. Thellung 
Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Ziirich 


Summary. In general the arrangement of non-commuting factors in a Hamil- 
tonian H is not completely determined by the requirement that H must be Hermi- 
tian. In the case of the harmonic oscillator the zero point energy can be removed 
by a perfectly legitimate reordering of the factors p and gq (i. e. by writing H as 
a ‘normal product’). This raises the question whether physical effects that confirm 
the existence of a zero point energy mean that only one particular choice of the 
order of the #’s and q’s in H is correct. For the case of the sublimation pressure of 
isotopes and of the Casimir effect this is discussed in full detail. It is shown that 
the general principles of quantum mechanics (without the addition of any empirical 
prescriptions about the order of factors) lead to a unique result for such measurable 
effects, although the Hamiltonian itself is not uniquely defined. 


§ 1. Einleitung 


Eines der Probleme, die sich beim Ubergang von der klassischen 
Mechanik zur Quantenmechanik stellen, ist die Anordnung nicht ver- 
tauschbarer Faktoren im Hamiltonoperator H. Sie wird im allgemeinen 
durch die Vorschrift der Hermitezitat (und eventuell gewisser Invarianz- 
eigenschaften) nicht eindeutig festgelegt!). Solange H quadratisch von 
den Koordinaten g und Impulsen # abhangt (dieser Fall entspricht 
physikalisch immer gewissen Elementaranregungen), unterscheiden sich 
verschiedene Faktorenanordnungen nur um eine additive Konstante*). 
Es hat aber den Anschein, als ware diese Konstante nicht belanglos, da 
sie mit der Nullpunktsenergie zusammenhangt. Die Hamiltonfunktion 
eines harmonischen Oszillators ké6nnen wir zum Beispiel in der konven- 


tionellen Form 
ab 


H = 2m 


(p2 + m? w? q?) (1) 


eder in der Wickschen Normalform ?) 
1 
2m 
*) Bei Hamiltonoperatoren von héherem als 2. Grad in p, q sind die Unterschiede 
weniger trivial. Ein Beispiel hierfiir findet sich in der Quantenhydrodynamik?). 


Ve ho (p+tmoq) (p—t mo q) (1’) 
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ql 
unterscheiden sich H und :H: durch eine Verschiebung aller Eigenwer : 
um die Nullpunktsenergie 1/2 h w; es ist 


EW H=ho(n+z), Pema ys isk tp (a 
EW :H:=fon (2) 


Da H und :H: hermitesche rer sind, entsprechen sie, wie aucif 
jede Linearkombination « H + B:H: (a, B reell, «+ = 1), den alles | 
meinen Prinzipien der Quantenmechanik. 

Der interessante Punkt ist nun, dass es Effekte gibt, bei denen di 
Nullpunktsenergie von Elementaranregungen physikalisch eine Roll | 
spielt. Hier werden wir vor allem zwei Beispiele eingehend diskutiere 
den Sublimationsdruck (Phononen als Elementaranregungen) und de} 
Casimir-Effekt (Photonen als Elementaranregungen). Weitere Beispiel 
sind in § 4 erwahnt. 

Die Diskussionen um die Nullpunktsenergie (NPE) sind seit PLANCK} 
grundlegender Arbeit aus dem Jahre 19114) nie ganz verstummt und ey 
hielten erst vor kurzem neuen Auftrieb durch die experimentelle Bestati 
gung des Casimir-Effekts durch SPARNAAY®). Auch PAULI selbst war a} 
dieser Frage mannigfach interessiert. Anfang der zwanziger Jahre hatte 4 
in Hamburg lange Diskussionen mit OTTo STERN, der gegen PAULIf 
schwere Bedenken zu kampfen hatte *). Noch im Sommer vor PAuLts Toif 
wurde die Frage der NPE in Ziirich diskutiert, und PAULI steuerte ve 
schiedene Argumente und historische Episoden aus seinem uneeecholy 
lichen Schatz von Erinnerungen bel. 

STERN stiitzte seine Argumente in den Diskussionen mit PAULI a 
seine Berechnung der Dampfdruckunterschiede der Neonisotope 20 un} 
22, die leider nie publiziert worden ist**). Diese Sternsche Rechnung fans 
spater ihren Niederschlag in PauLis Kursvorlesung iiber statistisch 


den Ausgangspunkt fiir unsere Diskussion in § 2 bildet. 
Fiir den Sublimationsdruck # eines einatomigen Gases gilt bei hohe? 
Temperaturen 


*) Briefliche Mitteilung von O. STERN. Wir sind Herrn Prof. STERN fiir sein 
wertvollen biographischen Angaben aus dieser Zeit zu grossem Dank verpflichte 
**) Siehe jedoch Aston®). Aston hatte vergeblich versucht, diese Isotope durci} 
Destillation zu trennen (genau genommen muss es sich um Adsorption gehandel | 
haben. Nach einer freundlichen Bemerkung von Herrn Prof. Ctusius). Wenn maif 
ohne NPE rechnet, ergibt sich ein so grosser Unterschied, dass die Trennung gar 
leicht hatte sein miissen (nach O. STERN). Wie Paurr vor allem betonte, war d 
Sternsche Rechnung noch in der Zeit der Quantentheorie der Phasenintegral¢ 


d. h. vor der korrekten halbzahligen Quantisierung gemacht worden. V gl. auc} 
F. A. LINDEMANN’). 
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1 : : h 1 Ae ia 
mp 10g P+i+ 3log = + Ge (—4o + 3 e(0) = ha) 
(3) 


Hier bedeutet T die absolute Temperatur, 7 die chemische Konstante, 


k die Boltzmannsche Konstante, f(w) den folgenden Mittelwert der 
Funktion f(a) 


Bones ? (4) 
Rk 


“~~. 
S 
Tl 


wobei tiber alle Gitteroszillatoren k mit der Kreisfrequenz w, zu sum- 
mieren ist. — Ay ist die potentielle Gitterenergie pro Atom, wenn sich die 
Atome in ihren klassischen Ruhelagen im Gitter befinden. ¢,(«,) ist die 
Nullpunktsenergie des Gitteroszillators k. Nun sind fiir Isotope der 
Massen m und m’ die Krafte und somit die potentiellen Energien gleich, 
folglich auch dj. Dagegen sind die Oszillatorfrequenzen verschieden: 
ole’ = Vm’ |m in der harmonischen Naherung (vgl. § 2, Gl. (14)). Wenn 
nun é(w) + 1/2 Rw ware, so miisste sich der Term ~ 1/&T in (3) fiir 
Isotope unterscheiden. Experimentell findet man, dass dies nicht der Fall 
ist, und schliesst daraus, dass die NPE 


€o (@) = = h wy (5) 
betragt. 

Es stellt sich nun die Frage: Bedeutet dieses Resultat, dass nur die 
Wahl (1) fiir den Hamiltonoperator des harmonischen Oszillators richtig 
ist? Und wenn ja, folgt dies aus irgendwelchen theoretischen Uber- 
legungen, oder kann die richtige Faktoranordnung nur durch Vergleich 
mit der Erfahrung bestimmt werden? Das letztere wiirde allerdings 
heissen, dass die allgemeinen Prinzipien der Quantenmechanik nicht ge- 
niigen, um beobachtbare Gréssen wie den Sublimationsdruck eindeutig 
za bestimmen, sondern dass noch empirische Zusatzvorschriften nétig 
sind. In § 2 werden wir diese Frage im negativen Sinne beantworten. 
Dabei werden wir uns von der in 8) gemachten Debyeschen Naherung 
befreien, so dass das Resultat vollig allgemein gilt. 

Dieselbe Frage stellt sich beim sogenannten Casimir-Effekt. Dabei 
handelt es sich um Krafte elektromagnetischer Natur (Retardierungs- 
korrektur zu den London-van-der-Waals-Kraften), die zwischen makro- 
skopischen, elektrisch neutralen Kérpern wirksam sind und die CasI- 
mir°) aus der NPE des Strahlungsfeldes herleitete. Nach CAsIMIR 
denkt man sich die makroskopischen K6rper in einen Strahlungshohl- 
raum eingeschlossen und berechnet die NPE des derart verstimmten 
Hohlraumes. Die potentielle Energie der Kérper ist dann einfach die 
Differenz dieser NPE gegeniiber der NPE des leeren Hohlraumes. Nun 


842 C. P. Enz und A. Thellung H.P.A 


erfolgte aber die urspriingliche Herleitung des Effekts durch CASIMIR ung 
PoLpER”) nach einer anderen Methode, namlich durch stérungstheo\f) 
retische Berechnung des Austausches virtueller Photonen. Dies lasst ung} 
jetzt schon vermuten, dass es beim Casimir-Effekt auf die Wahl zwischerff 
(1) und (1’) nicht ankommen kann. In § 3 werden wir dies in voller All 
gemeinheit zeigen. 

Die NPE der Strahlung hat nun aber im Vergleich zu derjenigen det 
Gitterschwingungen noch einen besonderen Aspekt: das Problem ihre! 
Gravitationswirkung. PAuLt hatte diese Frage friih erkannt und, wie ei} 
uns sichtlich amiisiert mitteilte, in jungen Jahren auch eine entspre} 
chende Rechnung angestellt. Das Resultat war, dass der Radius der Well | 
(bei Abschneidung der kurzen Wellenlangen beim klassischen Elektronens} 
radius) «nicht einmal bis zum Mond reichen wiirde». Diese Rechnung hat} 
unseres Wissens in Pautis Arbeiten lediglich an einer Stelle eine schwa+f] 
che Spur hinterlassen1!), war aber méglicherweise fiir die oben erwahntenf 
Bedenken gegen O. STERNS Argumente von Bedeutung gewesen. 


§ 2. Der Sublimationsdruck 


Wir betrachten eine Substanz, bestehend aus N gleichen Atomen dey 
Masse m. Ihr Hamiltonoperator sei 


3N 


Jel pare! gle  eaihiaceie Brae (6}] 


x, sind die kartesischen Koordinaten und p, die Komponenten der Im-] 
pulse der Atome. Ein Teil der Substanz sei im gasférmigen, der andere} 
im festen Zustand. Fiir die Atome im Gas, das wir einfachheitshalber als 
einatomig voraussetzen, vernachlassigen wir die potentielle Energie V} 
wahrend wir fiir die Atome im festen K6rper in iiblicher Weise annehmen, 
dass wir die potentielle Energie um ihren Minimalwert V, herum nach den 
Auslenkungen der Atome aus den Gleichgewichtslagen entwickeln} 
kénnen. Unter Vernachlassigung von Oberflacheneffekten zwischen de 
Gas und dem festen K6rper spaltet sich H dann auf in 


HHH, (7) 


wobei mit einer geeigneten Umbenennung der Indices « 


e ae 
e~ 21 2m Pe» (8) 
3NF 3Ny 3N¢ 
1 12, 1 
H,= »° ag Cae Ones Ay pea set (9) 
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p, sind die Impulskomponenten der N g leilchen im Gas und #; die- 
jenigen der N, Teilchen im festen KGrper. Die €, bezeichnen die karte- 
sischen Koordinaten der Atome im festen K6rper, von ihren Gleich- 
gewichtslagen im Gitter aus gemessen, und es gelten natiirlich wie fiir die 
urspriinglichen p, und x, die kanonischen Vertauschungsrelationen 


[ba Sal = Sua (10) 


Durch eine orthogonale Transformation 
3NF 


3N¢ 
eee els (Da) IRIS 
= k=l 


| (11) 
a Das Dan 7 Onis y oS Pee Lok aa Ooxart ? | 
lo k 


k6nnen wir erreichen, dass in (9) 
1 1 2 / 
Foy Aap babe = ad, MeO ’ Dba = D/P ? (12) 


wobei nun P, und Q, zueinander kanonisch konjugiert sind, das heisst 


LPs. x! — OK > (13) 


Mit a, = mw; (a, > 0, da V, das Minimum von VV ist), schreibt sich (9) 
bei Vernachlassigung der Terme hoéheren als 2. Grades in den ¢, 


Nr 


pe 
= 2m 


Hy= (Py + m? a, Qi) + Vo ; (14) 
es ist die Hamiltonfunktion von 3 N, unabhangigen harmonischen Oszil- 
latoren mit den Eigenwerten 


3 Ny 


1 
EW H,= 3, he, (m+) VAY Open eas Ue eee (15) 
he ; 


Die Anordnung der P, und Q, in (14) und damit das Auftreten der Null- 
punktsenergie in (15) folgt direkt aus der urspriinglichen Stellung der Ope- 
vatoren in (9) bzw. (6), da (14) durch die kanonische Transformation (11) 
mit (9) und (6) verkniipft ast. 

Wenden wir nun die Methoden der statistischen Mechanik auf unser 
System an, so setzt sich seine freie Energie additiv zusammen aus der 
freien Energie F,, des festen Korpers und der freien Energie F, des Gases. 


Fir F r erhalt man 
hoy 


y= #T Sitog (1— 67 WE )+Zealon+Vo, (16) 
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wobei wir 1/2%w=e(w) gesetzt haben. Fir hohe Temperaturen 
(i wlk T <1 fiir alle Oszillatorfrequenzen «) entwickeln wir 


le. hho 1 ho iw \2 
log( 1 —« *P) = log ee Te, +0(47] ; (17) 


Beniitzen wir noch die Definition (4) und setzen wir Vj = — Ny: Ao, so wird | 


F,=3N,{AT log = ~ ho + e(o)|— Nydo . (18) | 


Im Gleichgewicht zwischen fester und gasférmiger Phase gilt | 


OF, _ OF; (19) 
ON, ON; ° 


Verwenden wir fiir 0F,/0N, den Ausdruck fiir das ideale einatomige Gas 


OF, 
ON, 


=kT (log p—-5 log T ~i), (20) 


i = log({(2 a m)3/2 k5/2 h-*], so folgt aus (18), (19) und (20) die Gleichung 
(3) fiir den Sublimationsdruck, wobei aber, im Gegensatz zu §), die 
Debyesche Naherung nicht gebraucht wurde. 

Ausgehend vom festen Kérper, hatte man aber auch eine andere An- |ff 
ordnung der Faktoren in H,, zum Beispiel die (1’) entsprechende 


3Ny | 
Hy: = x (Py + i mor, Oy) (Py— i mo, Q,) = Hy—3.N,e(@), (21) | 
wahlen kénnen. Dann erhalt man durch Umkehrung der kanonischen | 
Transformation (11) den Hamiltonoperator (9) mit dem Zusatz | 
— 3 N;eg(w), das heisst, das Potential V in (6) ist nun so normiert, dass | 
bei grossen Abstanden der Teilchen eine potentielle Energie — 3 &o(@) 
pro Teilchen tibrig bleibt. Da (6) symmetrisch in allen Teilchen sein muss, | 
tritt nun auch ein Term — 3 N, e9(m) in der Hamiltonfunktion des Gases 
(8) auf. Der Term ~ e,(w) fallt also in F , weg, dafiir tritt aber ein Term }} 
—3N,¢(w) im F, auf, und man erhdlt wieder den Ausdruck (3) fiir den \\ 
Sublimationsdruck. Die Verallgemeinerung auf eine beliebige Linear- || 
kombination « H,+ 6 :H,: (« + 6 =1) ist trivial. 


§ 3. Der Casimir-Effekt 


Es ist evident, dass durch Austausch virtueller Photonen im Prinzip | 
Krafte von makroskopischer Reichweite erzeugt werden. Dass diese in |] 
gewissen Fallen eine Rolle spielen kénnen, wurde zuerst von Casimir und | 


| 
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PoLDER”) stérungstheoretisch gezeigt. Physikalisch durchsichtig wurde 
der Effekt in der wenig spater von Casrmir®) beniitzten Methode der 
Nulipunktsenergie, die wir in § 1 erwahnt haben*). 

Die Casimirsche Methode ist indessen keineswegs auf Felder mit Masse 
Null (Photonen, Phononen) beschrankt. In der Tat hat WeENTzEL}3) 
lange vor Casruir die Krafte in der Mesonpaar-Theorie fester Quellen mit 
Hilfe der Nullpunktsenergie berechnet. Die vollstandige Analogie zwi- 
schen dem Wentzelschen und dem Casimirschen Problem ist evident aus 
der Feststellung, dass die Quantenelektrodynamik fester nicht-relativi- 
stischer Ladungen wegen der A?-Wechselwirkung nichts anderes als eine 
_ Paartheorie ist 4). 

Auf Grund der Formeln von 14) ist es ein leichtes, die Unabhangigkeit 
der Wentzel-Casimir-Methode von der Stellung der Operatoren in der 
Hamiltonfunktion des freien Feldes zu zeigen. Die zur Diskussion stehende 
potentielle Energie ist in der Schreibweise von 14) 


SES Oo) = OH (P") OF 2H (P20), (0s 
Rk 


(22) 
= (0! | Hy (P’, 0’) |0’>. 


H, ist die Hamiltonfunktion des freien Feldes (Operatoren P’, Q’) in der 
Form (1), H, dessen Wechselwirkung mit den Quellen. |0’> bzw. |0> ist 
der Grundzustand von H, bzw. H,+ H,, das heisst das Vakuum des 
freien bzw. gekoppelten Feldes. h w, bzw. h Q, sind die Quanten des ent- 
sprechenden Feldes (A x die Eigenfrequenzen des Hohlraumes). 

Nun besteht zwischen dem freien und dem gekoppelten Feld eine 
-kanonische Transformation J, welche entsprechende Zustande ineinander 
iiberfiihrt ; insbesondere ist 


LO y= A0e >: (23) 
Damit wird (22) 


4 (Q, — oy) = 0' |At Hy A- Hy + A+ HAO. (24) 
k 


Aus der expliziten Formel (siehe 1*)) 


A=lime7* ot AT . ¢ tHoT (25) 


T—>0o 
ist ersichtlich, dass (24) invariant ist gegentiber der Transformation 
H,>Hy)+¢ (26) 


*) Fiir den Fall eines plattenformigen, ideal reflektierenden K6érpers hat Frerz1*) 
eine elegante Ableitung nach der Casimirschen Methode gegeben. 


846 C. P. Enz und A. Thellung H.P.A. 


(c beliebige c-Zahl), welche die Eigenvektoren invariant lasst. Von dieser 
Form ist aber der Ubergang von H, zur Wickschen Ordnung :H):. Die 
Stellung der Operatoren in H, ist also belanglos. 

Anderseits ist aber (24) nicht invariant gegentiber 


H,>H,+ 6, (27) 


so dass man H, zunachst nicht durch : H,: ersetzen kann*). 


Der Zusammenhang mit der stérungstheoretischen Methode (CASIMIR | 


und PoLpER?!*)) ergibt sich am einfachsten anhand der Schwingerschen 
Entwicklung von (25) 


co Ih ty ty-1 


anita HN? giHeh = ST (aay dhofdt,... (at, Hy) ees sues) | 
0 0 


n=0 0 


WO 


Pig (i= = 2" nee (29) | 


die Wechselwirkungsdarstellung von H, ist. Der Grundzustand in dieser 


Darstellung, e~”' |0’>, ist oszillierend, wenn Hy von der Form (1) ist, | | 
was die Interpretation der NPE als herriihrend von Vakuum-Fluktua- | 
tionen gestattet. Wahrend diese Vakuum-Fluktuationen, Figur la, aber 


keinerlei physikalischen Effekt haben, tragen diejenigen der Wechsel- 
wirkung H,, Figur 1b, zur Selbstenergie der Quellteilchen bei, genau so 
wie die eigentlichen Selbstenergie-Graphen, Figur 1c. 


ae Hy, 
ae et a / 
re Re A ea i 
t “N 
by >V, \ 7 hy, | \ 
See ee ee \ \ 
iy Sas 
Nis 
Ns 
Fig. la Fig. 1b Fig. 1c 


Die Stellung der Operatoren in H, ist daher ebenfalls unwesentlich, insofern als 


solche Selbstenergien unbeobachtbar sind, das heisst durch eine Massenrenor- 
malisation eliminiert werden kinnen. 

Bei den obigen Betrachtungen hatten wir immer die Paartheorien mit 
festen Quellen, insbesondere die Quantenelektrodynamik nicht-relativi- 


*) Dies gilt fiir die Paartheorien. Bei einer 1-Photon- bzw. 1-Meson-Wechsel-_ |} 


wirkung (z. B. Elektrodynamik relativistischer Ladungen) ist natiirlich H, = :H,:. 
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stischer Ladungen, im Auge. Die Formulierung von (24), (25) ist jedoch 
so, dass sie fiir jede Feldtheorie mit kanonischen Vertauschungsrelationen 
~Geltung hat. Jedoch ist natiirlich die Frage nach den Kraften in einer 
relativistischen Feldtheorie wegen der Riickstésse nicht sehr sinnvoll. 


§ 4. Weitere Beispiele 


Mit den in § 2 und §3 verwendeten Methoden lasst sich auch in den 
andern Fallen, wo die NPE harmonischer Oszillatoren experimentell 
nachgewiesen werden kann *), zeigen, dass die Wahl zwischen (1) und (1’) 
(oder einer Linearkombination) keinen beobachtbaren Unterschied 
macht. So ergibt zum Beispiel nach § 2 die Berechnung der Sublimations- 
warme pro Atom am absoluten Nullpunkt immer A, — 3/2 ha, da es 
auch hier nur auf die Energied7fferenz zwischen den Teilchen im Gas und 
den Teilchen im Kristall ankommt. Wenn die Krafte zwischen den 
Atomen einigermassen bekannt sind, so kann man A, berechnen. Dann 
lasst sich die Differenz zwischen der Sublimationswarme und A, experi- 
mentell nachweisen (sofern 3/2 # w nicht allzu klein gegeniiber A, ist). 

Ein etwas anderer Fall ist die Streuwung von Rontgenstrahlen oder Neu- 
tronen an Kristallen. Die Tatsache, dass die von der thermischen Bewe- 
gung des Gitters herriihrende Streuintensitat am absoluten Nullpunkt 
nicht verschwindet, gibt keinen Aufschluss iiber die Energieeigenwerte 
der Gitteroszillatoren im Grundzustand. Was in die Rechnung eingeht, 
sind die Erwartungswerte <Q7> der Quadrate der Oszillatoramplituden "*) ; 
diese sind auch im Grundzustand immer von Null verschieden und unab- 
hangig von der Wahl (1) oder (1’) fiir H. 

Wir sind Herrn Prof. K. CLustus fiir wertvolle historische Hinweise zu 
grossem Dank verpflichtet. Herrn Dr. H. GRANICHER danken wir fiir eine 
lehrreiche Diskussion iiber den Casimir-Effekt. Eimer der Autoren 
(C. P. E.) dankt ganz besonders Herrn Prof. J. R. OPPENHEIMER, Direktor 
des Institute for Advanced Study, fiir die ihm gewahrte Gastfreundschaft 
und finanzielle Unterstiitzung sowie dem Schweizerischen Nationalfonds 
fiir ein Forschungsstipendium. 
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A Note on Multipole Radiation 
by H. B. G. Casimir 


1. Introduction 


In the winter of 1932-1933, after attending a colloquium on internal 
conversion of y rays, Pau and I had a discussion on the question 
whether a periodically varying charge density with zero static dipole 
moment could be said to emit dipole radiation. For some reason PAuLi at 
that occasion preferred to restrict the word to the case of a non-vanishing 
static dipole moment, whereas I was applying this term to any radiation 
field indistinguishable from the field of a radiating dipole outside a 
sphere enclosing the radiating charges, irrespective of whether the 
charge distribution had a non-vanishing static dipole moment. I remember 
that the discussion became quite violent and confused until we realized 
that we were mainly disagreeing on matters of terminology. Since then 
the expansion of a radiation field in a series of electric and magnetic 
multipole fields has been treated and applied in many papers and texts. 
Some years ago C. J. BouwKamp and I published a note*) in which we 
showed that this expansion can be conveniently obtained by means of the 
so-called Debye potentials. In that note the use of group theory and of 
vector harmonics was systematically avoided. While this makes the 
treatment in a way more ‘elementary’, yet to those familiar with the 
fundamental notions of the theory of representations of the rotation 
group, the true nature of multipole fields is best expressed by their trans- 
formation properties just in the same way as the spherical harmonics of 
degree J are characterized by the property that under a rotation they 
transform according to a (2/ + 1)-dimensional irreducible representation. 
In the following I shall show that also the group-theoretical point of view 
leads in a logical and straightforward way to the use of Debye potentials. 


2. Vector harmonics and irreducible representations 


Let Y7"(9, vy) be the normalized surface harmonics, such that 


azff yr yn sin Od Od @ =O Om 5 


*) C, J. Bouwxamp and H. B. G. Casimir, On multipole expansions in the 
theory of electromagnetic radiation, Physica, ’s-Grav. 20, 539-554, 1954; in the 


following quoted as Joc. cit. 
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and 77" the corresponding polynomial 
Tr = yr 
We have 
AT™=0, 
and also 
Vi cages Via ee 2a Oe 


Under a rotation, Y;” and 7)" transform with an irreducible represen- 
tation D,; an inversion leads to multiplication by the factor (—)’. Con- 
sider 3(21 + 1) vector fields Fy’, with s = 1, 2,3; -l<m<l, 


Fy = als) Ty, 


where a(s) is the unit vector in the direction of the s-axis. Any vector field 
whose components are homogeneous polynomials of degree / satisfying 
Laplace’s equation is a linear combination of the FY’,. 


The F,”, transform under a rotation according to the direct product 
Dix Dips 


inversion gives a factor (—)!+1. 
Let us now consider the expressions 


(a) Vie a Saree 
(b) 7242 V(r-241 7!) = A VIP, — (21-1) r TZ,, (-l4-1 < m < I-11), 
(c) CHC Le er: (-lL<m<l). 


It is easy to show that the components of each of these fields satisfy 
Laplace’s equation and that they are homogeneous polynomials of 
degree J. Hence these vector fields are linear combinations of the Fy’. 
Moreover, since they are derived by invariant operations from quantities 
transforming as D,,,, D,_, and D,, respectively, it follows that they 
transform according to these same representations and therefore are 
linearly independent. Since the total number is 3(2 7 + 1) we have solved 
the problem of finding those linear combinations of the F%", for which 
the representation D, x D, is split into its irreducible constituants and 
simultaneously we have proved that these constituants are D,,,, D, and 
D,_,, in agreement with general theorems of group theory. Under in- 
version all three fields are multiplied by (—)'-1. For (a) and (b) this is 


evident, for (c) one has to bear in mind that under an inversion curl 
changes into — curl. 
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It is satisfactory that the irreducible expressions (a), (b) and (c) can be 
obtained in a rigorous way without making use of the rather intricate 
formalism of Clebsch-Gordan coefficients. The following property is 
worthy of note. If f(r) is an arbitrary function of , then 


f (7) curl (r T;") = curl (r Tf (7)). 


This is the most general form of a vector field transforming as D, and with 
inversion factor (—)!*+1. Further we have 


r= curl (r Te Te) 20, 
r- curl curl (r Dred AG) Vie eh ed ot (7), 


This identity follows from the fact that 77” is a homogeneous polynomial 
of degree / satisfying Laplace’s equation. 
The most general vector field transforming as D, with inversion factor 
(—)! is 
PEhy) 7 Viy es) (20-1) PP, 
where A(v) and g(r) are arbitrary functions of 7. If however F has to 
satisfy the additional condition div F = 0 this can always been written 


in the form 
P= cored (rf). 


3. Solutions of Maxwell’s equations 


Let us now study the solutions of Maxwell’s equations in the region of 
empty space outside a sphere of radius R. Since Maxwell’s equations 


curbH--7 RE —0 
curl i, —7 k 0 


are invariant under rotation, any solution is transformed by rotation into 
another solution. It follows from the completeness theorem of irreducible 
representations that the most general solution can be obtained by super- 
position of solutions that transform according to irreducible represen- 
tations. Now if E transforms as D, also H transforms as D,, but if the in- 
version factor of E is (—)/ that of His (—)'*1 and vice versa. 

There are hence two types of irreducible fields 


(A) 
E transforms as D, with inversion factor (—)‘*?. Then 


E = curl (r Ga, 
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1 m 
and H = — curl curl (r AL} ) ; 
from which follows 
L(l+1 - 
Evrae. aie a ) in) T™. 


It follows from Maxwell’s equations and the radiation condition at in- 
finity that we can write 


i(r) = Ci kh (h 1) et 
with h(k 7) = (=%-)"#" pier ae 


I shall denote these fields (for C = 1) by 
MEY, yA? 

they are the magnetic 2'-pole fields. Any superposition of such magnetic 
multipole fields can be written in the form 

E=7¢rcurl (r If,), 

H = curl carl (re). © 
(B) 

H transforms as D, with inversion factor (—)/+1. Then 


H = curl (r (7) Ty’), 


1 m 
E=— at curl curl (r f(r) T; ) ; | 
from which follows 
me He Oy cy Bai gay | 
Agvai il : It Y% Pos: 
gain f(r) == Cik (5) ED alee 


Such fields are called electric 2'-pole fields and will be denoted (for C = 1) | 
as 


pEy, pH? . | 
Any superposition of electric multipole fields can be written as : 
A= —ikcurl(rJi), : 
E = curl curl (r /7,). 


Our group-theoretical analysis leads therefore automatically to the Debye 
potentials. 
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4. Source representations 


The most general solution of Maxwell’s equations for 7 > R is 
E= Shap .El + S10 y ET 
im i,m 
H ps as hig on my 
The coefficients can be determined by the method of doc. cit. We have 
tH ST Es, 
l,m 


rs pan a (PE wn Bae 
l,m 
where 
TeSnlke) Te 


It follows that the scalar quantities r. H and r.E satisfy the equation of 

p’ALEMBERT, a result that came somewhat as a surprise in loc. cit. In 
loc. cit. a source representation for these quantities was obtained by 

expansion of explicit expressions for r.H and r.E obtained from the 
_ differential equations 


rH= (hie) Say [a= cal (ral \aV, 
‘l,m 
r- E=— (1]c) Dy py a cor -ounl (rie naa 
l,m 


from which we obtain immediately 


ait = - ee ts i.curl’ curl’ (r’ Trea ees ¢’)) dV", 


be = 2 ee eee a i.curl (r’ i ART ery More y’)) av’, 


where we have followed the notations of loc. cit.: 


Of course, the general form of the integrand in these expressions follows 
also from group-theoretical arguments. Group theory does not provide us 
with the constants of proportion, although it does indicate the existence 
and general form of the addition theorem that is at the basis of the ex- 
pansions for r.E and r.H. 

Let us now return to the question mentioned at the beginning of this 
note. It seems reasonable to say that a charge-current distribution emits 
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pure electric dipole radiation if 0;" = 0 for all /, mand a; = Otorl =m 
In that case the radiation field for 7 > R is identical with the field of a 
radiating dipole. This condition is satisfied if 7 transforms as D, with 
inversion factor — 1. For a dipole field with axis in the z-direction the 
most general current distribution of this type is 


i= {g(r) + hi”) e, — 31.2 h(r)/7’, 


where g(r) and h(r) are zero for y = R but are otherwise arbitrary con- | 
tinuous functions of 7. | 
The static dipole moment is given by 
R 


1 Hate 4 e 
q stat — — io ties t,4V = - g(7) Pdr, 
r<R 0 


If go(7) is a function satisfying 


R 
C7) = Opeton | 7 he wand (i 67) 7 dr = 0; 
0 
then 
i= {g0(7) + A(r)}e.—3rzh(r)/7° 


is the most general current distribution having no static dipole moment 
and emitting pure electric dipole radiation. Exactly the same radiation 
field would be emitted by a dipole of infinitesimal dimensions with a 


dipole moment 
4x sink r 
er mas iw I I- 57 oO) ap 


1 {e sink y cos ky 
ky te leas ( Rp Sh a) | ye dr. 


aa 
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Zur Anziehung leitender Ebenen im Vakuum 


von M. Fierz 
(Genf, CERN) 


M. J. SPARNAAY}?) ist es gelungen, die Kraft, mit welcher sich zwei 
Metallplatten zufolge der Quantennatur des elektromagnetischen Strah- 
lungsfeldes anziehen, experimentell nachzuweisen. Casrtmrr2) hat die 
Grosse dieser Kraft unter der Annahme berechnet, dass nur die Null- 
punktsenergie des Strahlungsfeldes dazu etwas beitrage. Da aber die 
Messungen bei Zimmertemperatur ausgefiihrt worden sind, und da bei 
hohen Temperaturen die Plancksche Temperaturstrahlung die Wirkun- 
gen der Nullpunktsenergie genau kompensiert, so erhebt sich die Frage, 
ob es berechtigt ist, bei den vorliegenden Experimenten die Temperatur- 
strahlung zu vernachlassigen. Denn die fiir dieses Experiment charakte- 


ristische Grésse 
22k Ta 


Alc = 


wo a der Plattenabstand bedeutet, ist keineswegs klein gegen eins. 

Wir nennen V(a, T) die potentielle Energie pro Flacheneinheit eines 
ungeladenen Plattenkondensators mit dem Plattenabstand a und bei der 
Temperatur 7. Diese riihrt erstens von der Nullpunktsenergie und zwei- 
tens von der thermischen Energie des elektromagnetischen Feldes her. 
Der Vollstandigkeit halber wollen wir hier beide Teile berechnen; der 
Beitrag des ersten Teiles ist gerade der, auf den sich CAstmrr beschrankt 
hat. 


Das Potential der Nullpunktsenergie 


Da die Nullpunktsenergie divergent ist, betrachte man drei planpar- 
allele Platten, die die Abstande a und A — a voneinander besitzen. Man 
berechne mit Hilfe eines geeigneten konvergenzerzeugenden Faktors die 
Energie dieser Anordnung und subtrahiere davon die Energie der gleichen 
Anordnung mit a = A/2. Nach der Subtraktion lasst man den Konver- 
genzfaktor verschwinden und macht schliesslich noch A > oo. Auf diese 
Weise erhalt man eine endliche Potentielle Energie J(a) als Funktion des 
Abstandes a. 

Wir rechnen im folgenden in Einheiten, in denen 4 = c = k = 1 gesetzt 
sind. (N.B.: h ist die Plancksche Konstante 6,24 -10-* erg. s, hk’ die 
Boltzmannsche Konstante.) 


CC 
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Die Kondensatorplatten werden als ideale Leiter behandelt, auf denen 
die tangentielle elektrische Feldstarke verschwindet. Daher sind die mog- | 
lichen Eigenfrequenzen durch | 


od ee (1) | 


gegeben, mit x = 0, 1, 2,3... (N:B.: »=0 kommt einmal, n + 0 zwei- | 
mal vor.) Die potentielle Energie unserer Anordnung ist darum durch 


J(a) = lim { Ela, a) + E(w, A ~ a) ~2 E(w, A/a) (2) | 


a-0 
A=0o 


gegeben mit 


Ea, a) => ye i dx dy et Bes Wie on ee cae ee 
cae () 


% ist ein konvergenzerzeugender Faktor. Mit 


n 


(=) (At yaz (3) ) 


kann E(«, a) wie folgt geschrieben werden: 


n 


[ovo] i 
B® Nan ff ad —-—« Vz+1 lh 
et ce Foren (4) 
n= 
0 


Nun kann man die Summe iiber 7 ausfithren und hernach das Integral H 
liber z. So erhalt man 


kA ala | 
E a= hat = ; 
ae > resis pay (5) fh 
Weil 
oe = 1B, yp 
ees, oy 
4 
SO gilt 


Bede tens ee 
E(x, a) = ey doe 2 oo (7) ; 2 


Setzt man diesen Ausdruck in J(@) ein, so heben sich dort die Terme mit 
y= 0,1 fort. Darum kann man «= 0 und hernach 4 


= oo setzen und 
erhalt 


Das ist das Resultat von CASIMIR. 
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Die Energie der Temperaturstrahlung 


_ Da die Energie der Temperaturstrahlung endlich ist, geniigt es hier, 
nur zwei Platten im Abstand a zu betrachten. Die Energie pro Flachen- 
einheit ist durch 


E,(a) = SF [ tray op sett -= S30) | 
y(n) = ; ey + y% + v2 , | 


_ gegeben. Auf (7), wenden wir nun die Poissonsche Summenformel an, die 
lautet: 


pens a —2m1mx 
C= ‘i b(x)e ~™ Ax 


(7) 


gesetzt wird, so ist 
+00 +00 
ee a 


Ks ist hier 


—2nimaz 
oun Gf aeay fae rents — y2 = xB 4 yt 22, (8) 


Man erkennt nun, dass cy der bekannte Ausdruck fiir die Energiedichte 
U(T) der schwarzen Strahlung ist, der noch mit a multipliziert erscheint. 
Dieser Beitrag zum Strahlungsdruck im Inneren wird durch den dusseren 
Strahlungsdruck kompensiert, weshalb es auf 


E,(a)—aU(T)=2 3c, (9) 


m =1 
ankommt. Denn es ist ja C, = C_m. Eine leichte Rechnung ergibt nun 
lee) 


3 ‘ 3 
ae a [ve sin4aaTmy 2T pe (10) 


ae ev—1 m 


0 


Mit Hilfe einer bei WHITTAKER-WATSON angegebenen Formel*) (Chapt. VI, 
Example 2, p. 122) lasst sich auch das Integral J,, ausfithren, und man 
erhalt 
1 mm Ch 4 0? maT 
In = (4a maT)® ~~ (Sh4n® maT)8 ch) 


*) Auf diese Formel machte mich Herr Professor W. PavuLt in einem Brief vom 
30. 10. 58 aufmerksam. 
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Das Gesamtpotential V (a, T) 
Setzt man (10), (11) in (9) ein, und bildet 


J(a) + Ey(a) — & = V(a, ), (12) 
so erkennt man, dass der erste Term in /,,, wegen 
1 et I 
(2 «8 oa mt 4! Bs (13) 


J (a) genau kompensiert. Daher ist 


j 
SS Ch4n2 maT | 
Via, T= — eT § Se ae (14) | 


Weil E (a) fiir T = 0 verschwindet, ist natiirlich 
V(a, 0) = J (a), 


was man aus (14), mit Hilfe von (13), leicht erkennt. 
Will man V(a, T) mit J(a) vergleichen, so hat man die Funktion 


f(x) = an mit x=422aT (15) 


m=1 


zu betrachten. 

Die Summe iiber m in (15) konvergiert fiir alle x sehr schnell; es geniigt 
praktisch das erste Glied, m = 1, zu betrachten. 

Ist 0 < x <1, so ist f(x) nahezu konstant; fiir x > 1 verschwindet | 
f(x) sehr schnell. | 

(Man findet f(0) = 1,08; #(1) = 0,98; 7(2) =0,63; {(3) = 0,27; {(4) = 0,07.) 

Der kritische Abstand a, bei welchem bei Zimmertemperatur (T = 300°) 
der Effekt noch praktisch demjenigen bei T = 0 entspricht, ist somit 
durch x = 1 oder 

he 


SS 
Pynelig dl 


4d 2+ 10-4:cm (16) 
gegeben. . 

Die Messungen sind im Intervall (0,5 < a < 2) 10-4 cm durchgefithrt | 
worden, wobei der Effekt unterhalb 10-4 cm deutlich nachweisbar war. 


In diesem Gebiet kann die Temperaturstrahlung gerade vernachlassigt — 
werden. 


Literaturverzeichnis 
1) M. J. Sparnaay, Physica 24, 751 (1958). 
*) H. B. G. Castmir, Proc. kon. Ned. Akad. Wetenschap 37, 793 (1948). 
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On the Phase Transition of a Superconductor 


by Gregor Wentzel 


The Enrico Fermi Institute for Nuclear Studies and the Department of Physics, 
University of Chicago, Chicago (Illinois) *) 


Abstract. In previous studies of the statistical mechanics of a superconductor, 
only the ‘reduced Hamiltonian’ of the BCS theory) has been used which ignores 
the vast majority of the electron-electron interactions. Here, the Hamiltonian is 
extended by including the other interactions as perturbations up to the second 
order. As a preliminary step, omitting all but the first-order terms in the Hamil- 
tonian, we derive a rigorous expression for the free energy. Then, to take account 
of the second-order perturbations, a variational method is used. Particular attention 
is paid to the behavior of the free energy near the critical temperature. Effects of 
the lattice periodicity are not examined in this paper. 


1. Introduction 


The thermal behavior of a superconductor has been theoretically 
studied by BARDEEN, COOPER, and SCHRIEFFER?), and by BOGOLIUBov, 
ZUBAREV, and TSERKOVNIKOV?). In both studies, the BCS model of a 
superconductor was used. This model is characterized by a ‘reduced 
Hamiltonian’ in which only pairs of electrons with opposite momenta 
appear coupled. As a technique of calculation, BCS used a variational 
approximation (minimization of the free energy), whereas BZTs were 
able to prove that the free energy, as calculated by BCS, is exact in the 
sense that the volume-proportional part of the free energy is completely 
and rigorously given by the BCS result. (See, however, our comments at 
the end of section 2.) Subject to certain conditions, the system has a 
phase transition of the second order (in the absence of external fields), and 
the specific heat vs. temperature curve shows a remarkable resemblance 
to the experimental curves. 

The following question must be raised, however. The interaction 
matrix-elements contained in BCS’s reduced Hamiltonian form only a 
very small (actually, vanishingly small) minority among all matrix- 
elements appearing in a more realistic Hamiltonian, e.g. in the inter- 
actions mediated by virtual phonons. Some people argue that these 
additional interactions, presumably, will affect the superconductive and 
the normal state essentially in the same manner and can therefore be 


*) Most of this work was carried out while the author was visiting at Bell Tele- 
phone Laboratories, Murray Hill, New Jersey. 
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omitted, in a first approximation, in spite of their large number. gee 
as this argument is, it has not been substantiated. 

The main purpose of the present study is to adduce some evidence in 
favor of this view. If one wants to take account of all (or a majority of) 
the additional interactions, he can do this only in some approximation. 
We intend to treat the additional matrix elements in the Hamiltonian by 
a perturbation theory up to the second order, and the results will show 
that this is not unreasonable as far as differences between the super- 
conductive and normal phases are concerned. It will turn out that in our 
approximation the phase transition (if it exists at all) retains very nearly 
its second order character. 

The procedure will be in two steps. We shall first simplify the BZTs 
method?) and at the same time generalize it to allow the lowest order 
selfenergy of the electron gas to be included. This problem can still be 
treated rigorously. Then, adding the second-order perturbations, we have 
to resort to a variational method. 


2. First-Order Hamiltonian 


We consider interaction operators involving products of four free- 
electron absorption and emission operators 


* * 
(4, st Ap, 3) (4, sp, 2) (1) 


(kp —k, =k, —k,+ 0). They may refer to phonon-mediated and 
(screened) Coulomb interactions. For the BCS pair interaction we have 
k, = — k,, ky = — kg, and s’ = — s. We write it as 


Hy = — V4 Qage Tie (a Syke a;,,) (Ay4. Ay) (2) 


where a,, refers to an electron with momentum k and spin up, while a_,_ 
refers to an electron with momentum — k and spin down. J, > 0 is 
favorable for ‘superconductivity’. In addition, we include in the first- 
order Hamiltonian the selfenergy term k3 = ky, ky = k,, s’ = s: 


lab apex PI Lye a aks a, Ay Ars 
See Veh ge (a;, (7 =) (a, LL =) e | (3) 
=e eee Lan Lin: J 


Tix (like Jy) is real and symmetric (I, = 0). Note that, regarding 
Coulomb interactions, we have included in H, the single- -electron self- 
energies which should really be subtracted (a,,a;,;=1— az, By > — Us Bps), 
but an equivalent subtraction can be made in the kinetic energy, provided 
a high-energy cutoff is conceded. 
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Now introduce operators 
A;,,= (a, Nees ) tes (4) 
2 s 
Bei aag 7, (5) 


where €,,,&,, and 7, are real functions which are to serve as trial 
functions. The ‘perturbation’ will comprise the terms 


Da V™ oy Te 2 Ag Avs + Inu By By) (6) 


whereas all the rest defines the unperturbed system: 


eH, + H, + H, — H’ + const. 


= Ei, [( — 86)/2 mi] E, (ah, ge —F-) + 
fl 
ap 22,2, Le) (a;, a, —~ =) 


+ 2 Ay (4, ~ + 44-44) + U 


where 
Uo Sree Pan (8) 
Apa Ve nie, (9) 
U = V9 2 ge (Lene 2s Ses Sues + See Me Ne) (10) 


In (7) we can replace 
* 1 * 1 
25, T ss a, a, ——-) by (2 Pye) E5( Ais Ms — J) 
the difference of these expressions being proportional to /’,, — I), which 
will eventually vanish [see (26)]. The quantity 
€, = (A? — Re) /2m 4+ 2 Day (11) 


will then play the role of a ‘renormalized’ kinetic energy. The constant ky 
shall be chosen such that ¢, vanishes at the Fermi surface. 
H? is diagonalized by the quasi-particle transformation 


Ay = My yy + Vy Hy (12) 
A_p_ = Ug hp — Vg H+ 
Aes ese /E 13 
= areal + &/ A) , OG aie Set) x) ( ) 
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E, = (4; + &)* (> 0) (14) 
with the result | 
Hoe Cree aa (15) 
where 
My = 4 Ope b ea |! (16) | | 


n, has the eigenvalues — 1, 0, 0, + 1. Note that H® depends on the trial | 
functions through E, [(14) with (8), (9), (11)] and U (10). 

The free energy, at the temperature T = 1/f, of the unperturbed 
system can then be written 


Fo=U+ F’ (17) 


Piz =p dln 2, expi(— 9 Eee) | ag) | | 
— — 2842, 1n (2 cosh B E,/2) | | 
Note that the thermal average of 7, is 
(n,). = OF PE, = — tanh p Be 92 a9) | 
Also, from (12) and (19) | 
(a ag) = Sea eee (20) 
(Qari (21) | 


Let us now minimize F° with regard to the trial functions, using (19) 
again: 


CLES tO yr on OE 
OE xs i OE ns or oR OF ns" = g (22) 
OEY you 0 OE,’ 
ce Ere Dp ee 0 (23) 


With the definitions (10) and (14) [with (8), (9), (11)] this gives 
2 &,, = Ty &x/ Ey (24) 
2 i. = Ty As/E;, (25) 


This result must be compatible with (8) and (9): 


PS Stee (26) 
Ay = V4 Ze Tin ty Avl2 By (27) 
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Equation (27), in conjunction with (14), is the integral equation, origi- 
nally derived by BCS), which determines the ‘energy gap Apasia 
function of the temperature [see (19)], and its solution in the ‘weak 


‘coupling case’ is well known. Then, inserting (26) into (11) gives the 


renormalized kinetic energy; the quantity 


ede al ect BB = ems 
ae ee Sor ote Seca m*(k) (28) 


defines an effective mass m* which in turn determines the density of 
states in the vicinity of the Fermi surface. 

It remains to be proved that F°, as defined by (17), (18) and minimized 
as described, gives the volume-proportional part of the free energy F 
completely, or in other words, that this part is not affected by the per- 
turbation H’ (6). This is a consequence of the fact that the thermal 
averages of the quantities A,, and B, vanish: 


es kaa pe =0, (Brav = 0 (29) 


Indeed, by inserting (20), (21) and (24), (25) into (4) and (5) this is 
immediately verified. Then, the proof given by BZTs?) for the case 
I. = 0 can be readily generalized. Namely, writing down the mth order 
correction to the partition function, Ty exp(— 6(H°® + H’)), one meets 
with expressions of the following type 


V—-™ Tr (exp (— BH®) IT, _1.. 2m {exp (B; 1) Cy, exp (— B; H)}] 


where each C,, stands for one of the operators A,,, B,, Bj. (The B; are 
integration variables.) It is easily seen that the Trace vanishes, on account 
of (29), if one momentum, say ky, is different from all the other momenta, 
k, ... Ro», occurring in the product. In order to obtain a non-vanishing 
term, one has to have m fairs of equal k;’s so that, after multiplying with 
the appropriate factors I,,-, J,,, and then summing over k, ... k,,,, the 
sum runs only over m independent k-vectors. If one then divides by 
Tr exp(— B H°) and finally writes the sums as integrals (for V > oo), the 
factors V-” and V™ cancel out and the result becomes volume-independ- 
ent. Hence, up to any finite order (m < N = total number of particles): 


Tr exp (—8 (H°+H’)) 
‘Tr exp (—f H®) 


lim = finite, 


V—o0o 
and 
lint Ch) = 07 ceed. 
V—00 
The discussion of F® will be postponed, but some general comments 
should be made at this point. While é,, (24) and I,, (26) have well- 


864 Gregor Wentzel H.P.A. 


defined signs, a simultaneous change of sign in 7, and A, is compatible 
with (25) and (27); but these two solutions are physically equivalent, and 
we are free to choose A, = 0. As is well known, there is always the formal 
solution 1, = 0, A, = 0; this is the so-called trivial solution. It should be 
pointed out, however, that it is an unacceptable solution if a non-trivial 


one, giving a lower free energy, exists. This follows already from the mere | 


fact that the free energy is defined unambiguously in terms of the energy 


eigenvalues of the system. But it is also easy to see why the trivial | 


solution goes wrong. Indeed, it is clear from (7) that, for A, = 0, H® re- 
duces to the kinetic energy, and all of the interaction H, is then treated as 
a perturbation, i.e. by an expansion in powers of a coupling parameter /. 


This is certainly wrong for a condensed state in which some physical | 


quantities like the energy gap behave non-analytically as J goes to zero. 


By the same token, the non-trivial ‘rigorous’ solution could be wrong too, | 


namely, if some collective effects are hidden in H’ and remain unnoticed 


owing to the perturbation expansion. Quite generally, it should be | 
realized that the type of rigorous solution one obtains by the BZTs | 


method is heavily prejudiced by the type of terms which one includes in 
the ‘unperturbed’ Hamiltonian, a choice based primarily on physical 
intuition. 


3. Second-Order Approximation 


We now want to take into account, at least approximately, the vast 
majority of the interaction matrix-elements (1), namely those which are 


not contained in (2) and (3); we call them H”. None of them has a | 
diagonal part in our quasi-particle representation («;, «,, diagonal), and | 


it is convenient right away to diagonalize H® + H": 
SH? + A S == He ash 


(1 diagonal, ~ H"*). There are only three kinds of terms in the free- 


particle representation which can contribute to h; apart from numerical | 


factors and energy denominators, they involve the operators 


01 = (a3, a,) (a* a,) (a, a,) (a* a,) 30) || 


Oz = (a; a,) (a, CF) (474-4) (ye @y-) (31) 
0; = (a°, a, +) (ay ay) (Ay 4 Apr) (Ayer Apr) (32) 


(Greek indices stand for momentum and spin). For instance, O, can arise 
from a linear combination of two terms like 


a. a * d * a 
244 4-~- Uy aNd 4,4, Ay Ay, 
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occurring in H", by multiplying them crosswise with their conjugates. 
Now, 0, actually simulates a BCS pair coupling of the typeH,(2). When 
treated as perturbations, the matrix-elements O, are ‘dangerous’ in the 
sense that they cause divergencies (for 4, > 0; see section 4). They are 
more adequately accounted for by including them in H, with aj a, and 
a, a, replaced by their thermal averages [see (20)]. This amounts to a 
renormalization of the coefficients J, in (2). As to the terms 0,(32), their 
contribution to the free energy is so small that they are meaningless 
unless one goes to higher approximations. in H”. Therefore, after the 
renormalization of J,,, 4 can be entirely identified with the terms of the 
type O, (30). [Of course, O, carries a factor V-? and, because only three of 
the four momenta are independent, /,, will be proportional to V.] 


, av 


The corrected free energy will be written 
ras FO. (33) 
with 7 given by 
Tr exp [B (f° — H°) + B (f— A)] = 0, 


or in lowest approximation: 


jee eZ (4 exp B (F° — H)) =h - (34) 


av 


H° and F® are again given by (15) and (17), (18), but in order to make 
optimum use of the approximation (34), we now want to minimize F 
instead of F°(#). Note that h,, [see (30) and (20)] depends on the trial 
functions only through £,. Setting 


dF /dE,, = 0, 0F/dn, = 0, 


one sees immediately that in all Equations (22)—(27), t,° must be replaced 
by 
1% = —9(F' + p)E, = 7h — dh lOEy. (35) 


Thus 
2 &,, = Ty &l Ey, 2, = Te A,| Ex: (36) 


Ds =D = VO eg Die Te Ex l4 Exe, 


(37) 
Ay = VI My Tee Te Apl2 Ex. 


Regarding the perturbation H’ (6), we observe that (29) is now no longer 
rigorously true. However, (A;,)q, and (By)q, are still small as 4, and hence 
the contribution of H’ to the free energy is small as 4? (or even less) and 
must be neglected here. 
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Our approximation can only be meaningful if we find tr, close to th. To | 
examine whether this is so, let us look at the limiting case of low tempera-|f 


tures. | 
For T = 0, of course, only the ground state (all eno 0)contributes:| | 


% (T =0) =1—0dh,/dE, (38)| 


From the unperturbed ground-state or quasi-vacuum, only emission of| 
quasi-particles is possible, hence the energy denominators in iy are all 
negative [— (E, + E, + E, + E,)], and one sees easily that the differ-|f 
entiation of these denominators gives the predominant contributions to 
Oh, /OE,. Their sign is such that t, < 1. Equation (37) then tells us that |f 
the perturbation h, has the effect of replacing the pair coupling constant jf 
T= feta) by a smaller one 


Jape [0 Seti TA (39) iI 


(averages taken over an energy shell |e,| <<, where w > A ,in the ‘weak |} 
coupling case’). The usual analysis of Equation (37) then gives 


A =A, ~ @ exp (— 1/yJz) (40) 


if J t > 0; otherwise the trivial solution, A, = 0, takes over. While t < 1 
has the effect of making the ‘gap’ A smaller, it should be remembered 
that we are now dealing with a renormalized J and a corrected density } 
of states y [see (28)]. The energy difference between the superconductive } 
and normal ground-states is given by 


(U — 2), Ey + ho) — (U — 2, Ey + ho) 4, <0 (41) 


The perturbation 4) obviously depresses the normal state more effec- | 
tively than the superconductive one. | 
In making order of magnitude estimates we have taken the H” 
matrix-elements of the general order J/V (like H,). In the weak coupling 

case (4 < w) one finds 7 close to unity, namely 


Lat QJ ~ (mold), (42) | 


and also in (41), the term hy — (1) 4,-0 18 by a factor ~ (y J)? smaller 
than the other (unperturbed) terms. So far, the perturbation treatment 
of H" is apparently justified. It is, of course, conceivable that H” gives | 
rise to collective effects which our method fails to detect, owing to the | 
perturbational expansion. But in such a situation the whole basic pair- | 
coupling idea of BCS would be in doubt. 
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Going to high temperatures, T > oo, we claim that T,, like tp (19), 
vanishes: 


1, (T =0o) =0. (43) 


Indeed, /,, tends to zero once T has become much larger than all energy 
denominators occurring in /. [Rewriting h,, as an expression symmetrical 
in ‘initial’ and ‘intermediate’ states, see Equation (63) in the Appendix, 
shows this most easily.] (43) is even true to all orders in H", and pre- 
sumably also to all orders in H’ + H". Anyway, within our approximation, 
t, must be taken as zero for T + oo, with the implication that Equation 
(37), at sufficiently high temperatures, admits only the trivial solution 
A, = 0. 


4. The Phase Transition 


We will then assume that a non-trivial solution of (37) exists only at 
temperatures below a certain critical temperature T,. For h = 0, it is well 
known that A (= A,), as determined by Equation (27) with (19), goes to 
zero at T, as (T., — T)!/2. We want to show that this remains true for the 
perturbed system. 


Let AeA, (44) 
where A, approaches a finite value (of order 1) as A > 0. Now (37) can 
be written 

1 
2 V2 Tun Malay) Te (Ex, T)/E, = 1 (45) 


and, with FE, = (A? 42 + e;)”, this will determine A as a function of T. 
If this function goes to zero continuously as T +> T,, this value T, defines 
the critical temperature: 


LVS Hex delhe) % (lee | THM | =. (46) 


Both in (45) and (46), we transform the k-sums into integrals over e, and 
then subtract (46) from (45). Since T » T,, the factors J, A,/A,y in the 
two integrands can be taken as practically the same, and this also applies 
to the respective densities of states, except possibly for terms small as 
[A (T)]?. Then, the essential factor in the integrand can be expanded: 


Gil, Le ee "5 DO era ee 
[(Ey — e) d/deg + (T — T,) 0/0 T,] t% (lex |» T2)/| & | 


where the two terms are proportional to A? and to T — T,, respectively. 


So, indeed 
Att OX) = 7). tor fT aT (47) 


with O > 0 [A(T) real for T < T,]. 
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One might object to this argument that in the region |e,| = A, the 
expansion of the integrand in powers of A? is incorrect and that thejfl 
integral actually may contain terms which do not vanish as strongly asi 
A?. We shall prove in the Appendix, however, that for E, < T [this is¥i 
satisfied when E, < A(T) > 0] the function t,(£,, T)/E,,can be expanded] 
into non-negative even powers of E,. Then, (47) is obviously correct. It| | 
should be pointed out that the terms of type O, (31) which we eter. | 
in section 3 by renormalizing J, would have caused even an infinity toy 
appear for A > 0. In this sense, they are “dangerous matrix-elements | 
which we may not allow to occur in the perturbation /. | 

It remains to discuss the free energy at temperatures close to T,,. Recall} 
Equations (33) and (17): | 

Fr Coe PCy (48) if 


U, as given by (10), is conveniently split into two terms [see (9) and (36)] | 
U= Us U0, | 


1 Z | | 

U,= “He VOX ce Lise (Te Ex! Ex) (Te x Ex) (49) J 
1 

U, = 2 Ag = a Ee Ap tal E; | 


Let us define a function ¢ of T and A [see (44)] which becomes F if T and] 
A are linked by Equations (37) or (45) but, zf thts equation 1s disregarded, |} 
has T and A as two independent variables: 


OT, AT) ERY, (50) | 
d(T, A) =U + F’ +f. (51) J 


Here, each term is meant to depend on T only through the Boltzmann } 
factors [see (18), (34), (35)], and on A through A, (44), as specified by all | 
preceding equations except (45). Then, the validity of (50) is obvious. On | 
the other hand substituting into (51) the ‘trivial solution’ A = 0, one 
obtains the free energy of the ‘normal state’ (which is a fictitious state for || 
Leena ye 


HT, 0) Pry, (52). 


However, since we want to compare (50) and (52) for the same system, | 
i.e. for a fixed total number of electrons, we have to admit an explicit 
A-dependence of k*/2 m in e, (11): 


2/2 m = ulT, A), (53) | 


such that u(T’, A(7)) and w(T, 0) are the correct chemical potentials of | 
the two states: 
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€_ = 2m — wT, A) + VAX ge Tye (ty &y/Ex). (54) 


For other values of A, ¢ has no specific physical meaning and, to be sure, 
it is mot the quantity F which we have minimized (as a functional of 
&xs» Hx). Nevertheless, for small values of 4, ¢ can be expanded into 
powers of A, and in particular, for temperatures just below T, where 
A(T) is small, we obtain from (50) and (52): 


F(T)=F,(T)=2j,5- (29) any — _ 68) 


Balled (7 )== F (7) tor Tr = ties 
Now examine the first derivative 


d¢ (T, A)/dA = 5, A, 04/0A,. (56) 


In application to functions of the E,, alone, like (F’ + f) or T,|E,, we 
have*) 


0/0A, = Diy Eq(Ay dup + ey 08/04,) 0/dEy- (57) 


If one then writes down 0(F’ + f)/0A, using (35), several terms are seen 
to be cancelled by corresponding terms coming from 0U,/04, and 
0U,/0A, in (56). But two terms remain: 


0¢(T, A)/OA = X,4+ X, | 
Xy = (2, % &/E;) Ou(T, 4)/0A 

1 
X_= jaa A; O(t,/E,)/0A . 


(58) 


With (44) and (57), one sees easily that X, is proportional to A® and 
therefore leads to a term 7 = 4 in the expansion (55). Indeed, the pre- 
dominant term in X, is 


ee Te At Ey, 0(t,/E,)[0E + --- (<0) (59) 


The integral appearing here converges for A -> 0 against a finite value, 
including the contribution of the region |e,| = 4,, by the same argument 
as was invoked above (Appendix). Thus, if the term X, in (58) could be 
ignored, F(T) — F,,(T) would be proportional to [A(7)]* or (7, — T)?, 
for T approaching 7, from below, and this would characterize the phase 
transition as one of the second order (0F/0T continuous, 0?F/0T? dis- 


continuous at T,). 
*) Note that, at this point a k-sum is not yet considered as an integral over €,. 


This makes it easier to take account of the A-dependence of the density of states. 
(Clarifying comments by Dr. Y. Nambu are gratefully acknowledged.) 
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However, the term X,, which originates in the rigorous treatment of 
the selfenergy H,, may give rise to a term j = 2 in (55), thereby changing 
the order of the transition from second to first. Moreover, the k-sum in 
X, (58) is cut-off dependent, and we have to invoke a new physical 
argument, outside the scope of our approximation, to specify the cut- -off. 
Here we want to exploit the observation made by BARDEEN‘) that the i | 
coherent superposition of electron wave functions which is implied in the | 
quasi-particle transformation (12) and in all subsequent equations based 
on (12), is meaningful only if the lifetime of the corresponding excited |f 
electron states + k is long enough to allow the particles to travel through |f} 
the coherence distance. Since the decay rate (imaginary part of F,) in- f 
creases with |e,|, there will be a limited ‘zone of coherence’, say ky R<hep, | 
in the vicinity of the Fermi surface (k = k;), where the coherent electron 
pairing takes place as described, whereas outside of this zone our approxi- 
mation is insufficient, and the best we can do is to set A, = 0 there. This 
provides the necessary cut-off prescription, e.g. in (57) and (58). Then, 
we have approximately, for T approaching 7, from below: 


B(T) — F(T) = Zoe, cacng Ce Sxl Enda 0 (LT, A(T)) — m(T, 0)] + +++ (60) 


This may contain a term linear in T, — T which then determines the |} 
‘heat of condensation’, W. 

The difficulty in computing W stems from the fact that it is the dzs- 
symmetry in the properties of excitations with k > k, and k < k, which 
governs the quantities in Equation (60), indeed not only the k-sum 
appearing explicitly but also similar sums occurring in py [see (54)]. One | 
would have to know the difference in the lifetimes of ‘electrons’ and ] 
‘holes’ at about equal distance from the Fermi surface! On the other ] 
hand, just because only the dissymmetries contribute, we can expect W | 
to be small (compared with the area under the specific-heat curve) if the 
zone of coherence is sufficiently narrow (k, — k, < k,). Nevertheless, 


there seems to be no obvious reason for W to vanish exactly (even for the |}} 


‘unperturbed’ system: H” = 0). We must therefore anticipate that there ]} 
exists a non-vanishing latent heat, though it may be too small to be | 
easily measurable. | 


Appendix 
Labeling the eigenstates of H® by a suffix N, we have 
= 2y |W" | "| N) |? (Hy — (61) } 


Each virtual process N + N’ consists of the emission or absorption of 
4 quasi-particles. In view of (35), we are interested in those terms of h 
where one of those 4 quasi-particles is either k + or —k—. This part of 
h will be called h,; it is volume-independent (V +> oo). Furthermore, in 
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each term of /,, we are interested only in those factors which depend on 
E,,. Remembering that only terms of the type O, (30) were to be retained 
in h, such factors all originate in aj, a,, and the energy denominators. 
From (12) it follows that the E, dependence of an individual term in (61) 
is given by 


U, Zi Oi. (Lp — O)-* U; AH_p—s oo Gad ties 


where Q is the energy change of the other 3 quasi-particles participating 
in the special virtual process. Adding the k+ and —k— contributions 
and inserting (13) and (16), one obtains 


(Ei — 0) 1(0 + e,) + (E, + Oe! E,) ml. (62) 


In the corresponding term in the free energy (34), the thermal average 
(19) is to be taken. Then, for E, < T and Q > E,, the result can be 
expanded into non-negative even powers of E,. 

As to the contributions Q = E,, we avoid the singularity in (62) by 
symmetrizing (/,),, in initial and intermediate states: 


av 


1 
2 


N’| H" | N) 2 
oT ra) 


| (63) 


Ly hy exp (—BH) = Zyy. 


— exp (—fH},,)) 


In other words, whereas in (62) we have already summed over N’ for each 
N, we here go back and first symmetrize in every pair of states N, N’. 
Now, in the terms with Q = E, < T, (63) can be expanded in powers of 
both B E,, and 6 Q, and the denominators can be cancelled out. Then one 
sees easily that the odd powers of EF, appear always multiplied either with 
(n, 2%) which vanishes identically, or with odd powers of n, or mj, which 
vanish in the average (to be taken with f = 0). 

This proves that, whatever the value of Q, all terms contributing to 
fi, = (A;)qy Can be expanded into non-negative even powers of E,. Then, 
however, the same is true for the functions 


t,/Ex= — Ey 3d (F' + f//oE, and E,10(%/E,)/0E¢ 


This justifies the statements made in section 4, in the discussion of the 
Equations (47) and (59). 
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The Volume Dependence of the Electron Level Density 
and the Critical Temperature in Superconductors 


by J. L. Olsen and H. Rohrer 
Institut fiir Kalorische Apparate und Kaltetechnik 
Eidgendssische Technische Hochschule, Ztirich 


Abstract. Experimental work on the volume dependence of the critical magnetic 
field in superconductors and on the volume change at the transition is summarized 
and discussed. The best values for d@In T,/¢ nvand din y/d nv (T. = transition 
temperature, »T = electronic specific heat per mole, vy = molar volume) are esti- 
mated. d In y/¢ In v is many times greater than the free electron value. No correla- 
tion between din T/dlm v and d@iIny/din v could be seen, but the relation 
din (7,/@)/@mv = const. In (@/T.) is approximately obeyed for the soft supercon- 
ductors (@ = Debye temperature). 


1. Introduction 

This paper is a summary of some experiments on superconductivity. 
It appears in this memorial volume because it was a question of PAULI’s 
about 2 possible change in sound velocity in superconductors which 
started the experiments leading to our share of the work described here. 
Our first experiment in this series was a search, in collaboration with 
BOmMEL, for a change in sound velocity at the superconducting transi- 
tion’). Since no change was seen we examined the difference in modulus 
of rigidity statically*), and then embarked on a closely related investiga- 
tion of the difference in volume between the normal and superconducting 
states. 

From such measurements the pressure dependence of the superconduct- 
ing critical field can be calculated with an accuracy which in many cases 
is superior to that obtained by direct measurements. As a further step 
one may calculate two quantities of interest for solid state theory. These 
are the volume dependence of the superconducting transition tempera- 
ture, and of the density of states at the Fermi level in the normal metal. 
The first of these ought to be calculable from any theory which is to ex- 
plain superconductivity, and the other should be calculable for metals 
where enough is known about the electronic energy states. 

Apart from the volume change work carried out here a great number 
of direct measurements of the pressure dependence of the critical field 
have been made in other laboratories. Unfortunately, there are wide 
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discrepancies between the various results, and one is left in some doubt 
about which may safely be compared with theoretical conclusions. It 
~ seems time, therefore, to summarize all existing work in this field, and to 
try to indicate its reliability. 


2. Results 


The calculation of the pressure dependence of the critical magnetic 
field, H,, and the further calculation of the volume dependence of the 
electronic specific heat, yT, per mole and of the critical temperature, T,, 
from experimental data have been discussed sufficiently elsewhere’). 
Here we shall just recapitulate the final result. 

We write H, = H, f(t) where t= T/T,, and we assume that f() is a 
function which is unaltered by the deformation. Then 


v OH v OH, 


where v is the molar volume. 

Clearly then, we only need 0H,,/0 at T = 0, and at T = T, to evaluate 
the following two quantities which have been called g and s in previous 
papers: 


s=dlnT,/dinv and g=dlny/dlnv. (2) 


The assumption that the form of f(t) is independent of deformation 
cannot be completely true, but it is a good enough approximation as 
Swenson‘) has shown recently. Once theory and experiment become suf- 
ficiently refined to take into account multiple, and possibly anisotropic 
energy gaps, then this assumption may have to be abandoned. 

In the table we have listed all measurements of (0H,/0p)r_o and 
(0H,/0p)7~7, known to us. Many different techniques have been used: 
_ direct hydrostatic pressure using liquid helium or hydrogen as a pressure 
transmitting fluid, ice bomb, uniaxial tension of single crystals, and ob- 
servations of length changes on destruction of superconductivity. These 
latter have been done using a bifilar strip**), an optical lever or a con- 
denser for indicating the change in length. In general, the direct 0H,/0p 
measurements are more reliable near T = T,, than at lower temperatures, 
while the values derived from length changes (the work by Copy, 
MULieR and RoHRER, OLSEN and ROHRER, and ROHRER) are good near 
T = 0 but have an uncertainty proportional to H,-! so that they become 
poor close to T,. 

_In the cubic metals and in polycrystalline specimens of anisotropic 
metals 


OH, OH, 
Cree c 3 
7 oh (3) 
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| (0H jopyr-o | (0H l0p)r-T. 


| SOY | Oersted dyn-1 cm? x 107° 
Lead Kass sae) <-—6 
HM 8) — 9-6 + 0-2 
OR 3) = 63.403 | —11-041.0 1-84 
Copy a) —-91+4+ 0:5 —10-9+1:1 | 
BJ] 38) aT jap = —4:5 4 0-5x 10-"t 
MG 9) = 7:3 0:2 = 9:06 0-15) | 32504 6 4 
Vanadium | M R 8) 2:7+0:2 4-14 0:3 3-5 + 0-4 |—0-4 
Lanthanum] RoHRER #4) |7T =4:3°K 555 + 0:5 1:1 + 0:3 , oll 
T=46°K| 6:2 40:5 espa ao OS Oe oe 
Tantalum Ke Sia lone) <0 
Hatton 10) aT dp = — 0-4 10-15 
Fiske 12) —3:5+ 0-4 
ORK 3) 7:70 + 2:0 | — 4-0 + 3:0 
BowENn }) aT |dp = —0-24+0-05t 
Cony? =") | -—26 + 0-4 
ies 13) dT ,|dp = —0-26+ 15+ 0-1 
ROHRER }4) Ta IL —2:1 + 0:3 —2:1+ 0:3 
Sy dial £0) —-11+40-2 = 109-10-05 4-0 = 
ee Micigemiay |) Ie Sy Ie, %)) <<) 
GRENIER }6) — 4:8 —6:8 
|| — 0-4 + 0-4 —4-0 + 0-4 
ml —2:2+ 0:3 —-14+0-4 
Hatron ?°) —7:5 + 2-0 
Fiske) ~6-8 + 0:8 = 8-3 40:2 
ROHRER }4) =57 85) DOES S57 J Ons 3°3 0-7, ||, 10:24 
1 ~0-9 4 0-2 -3:940-2 |4140-4| ‘9-m] 
ay —3-4 + 0-4 -09+404 | 3040-6] 11-0; 
gig tay Hoss. 04 —7-740-1. |[3-6 + 0-1]|[6-2 #] 
B Mercury |} S S aa) e/a | 
oe = Tt Oe —8-740-2 |[6-1 + 0-2]|[6-1 +} 
Tin Soe 1) ~ 4.5 | 
Ine MS) 4) — 4-6 —8:7 +03 
Giyh 334 268 | 
GRENIER!) —5:0 + 0-4 —64 +03 7540:5 | 1-7 4 
| — 3-8 + 0-2 -60 40-2 [13-240-5| 2-8 +4} 
alts — 0-6 + 0:3 —0-2 +0-2 56 + 0:5 | 1-2 +) 
se ree a) -66 40:3 
MueEncu !9) —42+ 0:6 —-69 +0:3 
Hatton 10) —6:3 +0:°5 
OR 2 (0H ,/0p)9/(0H ,|Op) Tr, = 0-58 
FIiskE. }) —5:0+1:0 | —6-48 + 0-14 
Copy 7) —3:2+4+0-6 —91 +0-9 
JES ) —7:3 
Baler) aT dp = —4-4 + 0-3t 
| 
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| Author | | (0H ,/0p) r-o | (0H Jop)r-r, | ain T, diny 
Oersted dyn-! cm? x 107% dlinv dlnv 
ium S*O oy =O 
KLS %) ~4-9+ 0:3 ~7-6 +0:2 
MUENCH 19) —4-8+ 0:7 —6:2 “+ 0:5 
Hatton 10) S58) cb OS 
ORR <3) —34+40:5 —5:8 +0:8 
Copy ?) || —4-53 + 0-17 —5:8 + 0-43 
aimcale: —0-09 + 0:09 | —0-22 + 0:22 
Js BS) — 6:8 [5-2] 
ROHRER ”°) —3-6 + 0-2 —68 +03 | 5140-4 | 1:0+0-2 
|| —3-4 + 0:2 —66 +03 | 5:340-4 | 1:0+ 0-2 
dk © =-0-240-1 —-03 +01 |5:0+0-4]1:04+0-2 
Ilium iby, dae 2) 0:8 
MueEncua ?9) 0-8 + 0:4 
Hatton 2%) aT .|dp = 1-5 + 0-44 
OR 3) | mainly || 0 = 2-00 0-4, 
mainly || —0-8 + 0:6 2:1 +0:3 
Brske st) 2:7 +0:5 3-1 + 0-15 |[/-2-5+0-2])[-4:2-.0-6] 
Copy a) 1-83 + 0-4 1:09 + 0:3 
|| calc. —4-35 +.0°8 —2:63 + 0:5 
pimcale: 3-091 0:3 186s. 72 
ISalj 3°) aT [dp = 0-41 
minium | MuEncu 9) =si6) ae Ons) : 
GRENIER ??) —3:-7 +03 |125+2 
@Orsen” 23) (0H ,/Op)9/(0H ,/0p) rT, = 3 
OxsEN 14?) —3:0 + 0-4 —47 +0:3 745 
OLSEN 4) —14+40:2 —16 +03 Bye al TAS 
mium | AG =) —1:3+4+0:3 —3-2 +0:5 (24+ 4] | [-9+ 4] 


Where (dT ,/dp) is given the units are 107! deg dyn cm?; [] Values marked thus are for 
ydrostatic pressure. 
uthovs: A G ALEKSEEVSKII and GarpuKOv; B J BowENn and Jones: C J CHESTER and 
NES; GM GARBER and MApotHER; H M Hake and MapotTHer; J S JENNINGS and 
WENSON; K L S Kan, LasareEw and Supovstov; K SL Kan, Supovstov and LasaREw; 
K Lasarew and Kan; MG MaporHer and GARFINKEL; MR MULLER and ROHRER; 


R Oxrsen and RowRER; SO Sizoo and ONNES; S S SCHIRBER and SWENSON. 


» 


where # stands for a hydrostatic pressure and #, is a uniaxial pressure 
in direction 6. In anisotropic single crystals 0H,/0f, is anisotropic, too. 
The table therefore gives data both for 0H,/0p for hydrostatic pressure 
and the extreme values of 0H,/0f, parallel and perpendicular to the 
axis of symmetry of the crystal. These are indicated by || and | respec- 
tively, while the values corresponding to hydrostatic pressure are un- 
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marked. The errors shown have been estimated from the scatter of the 
observations. It seems likely that much greater systematic errors are 
present in some cases. ; 


For some of the metals a few brief remarks are needed: Lanthanum has | | 
two crystallographic modifications (f.c.c. and h.c. p.). The measure- |} 
ments shown are on polycrystals of which the first contained roughly |ff 


equal quantities of both phases, while the second was mainly cubic. The 


observed critical temperatures were too low and indicate the presence | 


of magnetic impurities which may also influence the pressure effect 
(BALTENSPERGER?’) and ROHRER")). 

The Tantalum results have been the cause of a good deal of discussion, 
and there now is little doubt that those due to SWENSON are the most 


reliable. SWENSON has frequently pointed out?’) the great importance of jf 
using specimens of high purity having sharp transitions even when length — 


changes are used for deducing 0H,/0p. This is especially true for the 
hard superconductors, and of these, tantalum has been the most striking 


example of the errors which may be caused if poor specimens are used. © 


In Thallium T. increases with pressure up to about 2500 atmospheres, 
and then decreases. The values of 0H,/0p listed are for # > 0. The meas- 
urements marked || and | are for preferentially oriented specimens but 
it is not known how close the values are to the || and | values for single 
crystals. 


For Aluminium the measurements leading to a value for 0H,/0p at } 
T = 0 were made using adiabatic demagnetization and an ice bomb J 
technique to obtain the pressure. They must be regarded as at best pre- | 


liminary, and used with extreme caution. 


In Cadmium recent work by one of us indicates an anisotropy in 0H,,/0pp. | | 


In the table we have also listed the two dimensionless quantitites s = 


d\n T,/d\nv and g = dlny/dlnv where v is the volume change considered. | 
The volume changes considered here are not, however, those correspond- | 


ing to hydrostatic pressure or uniaxial pressures because these volume 
changes are complicated and uninteresting physically2°). Instead, the 


values for s and g given are for equal dilatations in all three directions, , 
and for uniaxial dilatations where one dimension of the crystal is changed | 
leaving the two dimensions at right angles unaltered. The results of uni- | 
axial dilatation parallel and perpendicular to the main crystalline sym- _ 
metry axis are shown on the lines in the table marked || and | respect- | 


ively. It should be noted that the anisotropies thus obtained are different 
from, and in general less than those associated with uniaxial pressures. 
To avoid confusion we have only calculated s and g for those measure- 


ments we consider most accurate. The errors indicated are fairly conserv- 
ative. 


ve 
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3. The Volume Dependence of the Density 
of States near the Fermi Level 
yT is given by 
yT = (2/3) -a? k? N(O) T erg/mole deg. (4) 


where N(0) is the density of states at the Fermi surface and & is the 
Boltzmann constant. In the case of free electrons we have 


N(0) x v8 nb (5) 


where v is the molar volume, and m, the number of free electrons per 
atom. We thus find that generally dlny/dlnv = dlnN(0)/dInv, and that 
for free electrons g = 2/3. This is also the value obtained for more complex 
electronic structures where the Fermi surface overlaps Brillouin zone 
boundaries if the rigid-band approximation holds. In this approximation 
it is assumed that the number of electrons in each zone is unaltered by 
the deformation, and that the relative position of the Fermi surface is 
unaltered. This may not seem a very drastic assumption since the total 
number of states per mole of metal within each zone is independent of 
the shape of the unit cell of the crystal. A look at the values of g in the 
table, however, shows that this assumption must be far from correct in 
most of the metals investigated. It seems highly unlikely that more 
accurate experiments can reduce g to 2/3 in all cases. 

An explanation of anomalous g values may, however, be given if it is 
assumed that the energy gap at the Brillouin zone is sensitive to changes 
in the lattice parameter. Such changes are of course to be expected and 
ROHRER#) has shown that the smaller the overlap into higher zones the 
larger will g become. It seems that this may explain the large value 
of gin Aluminium where the recently published models of the Fermi sur- 
face suggest that very small pockets are present in the higher zones?®) 9°). 

In the case of tantalum the newer measurements yield results much less 
startling than those published previously. The extreme sensitivity of the 
physical properties of tantalum to impurities would still seem to indicate 
that the Fermi level in tantalum must lie close to some anomaly in the 
density of states curve. 

It is unfortunate that no other reliable methods are available at present 
for measuring g. Only in the case of aluminium would there be some slight 
hope of detecting a change in specific heat with pressure at low tempera- 
tures, and an investigation of the change in magnetic susceptibility with 
pressure would appear fairly hopeless. The only field where related in- 
formation can be found is in the pressure dependence of the electrical re- 
sistivity where a great deal of experimental data is available. Unfortu- 
nately, however, we have been unable to find any clear cut correlation bet- 
ween theseand the results of the type of work described in the present paper. 
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4. The Volume Dependence of the Critical Temperature 


The volume dependence of the critical temperature is best discussed 
in the light of BARDEEN, CoopER and SCHRIEFFER’S**) well known formula 


kT, =1.14 ho exp (—1/N(0)V) (6) 


where w is a characteristic phonon frequency, N(0) the density of states 
at the Fermi surface, and V an interaction energy. 


It is of course well known from work on the isotope effect that a for- | 


mula of this type reproduces the effect of changes of the lattice vibration 
frequencies correctly, and it is interesting to try to make use of it in inter- 
preting the effect of volume change on 7,. On differentiating we find**) 


dinT, d\n w 1 din N(0)V 


dinv dinv N(0)V dinv (7) 


Here we have moved - dlnw/d|nv which is actually GRUNEISEN’S con- 


stant, yg, to the left of the equality, in order to isolate on the right hand jf 


side the term which contains the interesting physics of the BCS theory. 
It is here that physically significant correlations might be expected. 
It is natural to suppose that the volume dependence of N(0)V should 


in some way be connected with that of N(0). This is also the result ob- | 


tained by Morev*?) who has carried out a theoretical calculation of the 
volume dependence of N(0)V. He found that changes in N(0) should be 
the main factor in determining dlnN (0) V /dlnv, and he obtained reasonable 
agreement with the experimental data then available. More experimental 
work has been done since, and it unfortunately appears that it has now 


become more difficult to reconcile MorEL’s calculation with the experi- | 


mental results. 


One is therefore tempted to look for purely empirical relations amongst | 


the observations. ROHRER#4) has recently pointed out that 
dlnN(0)V/dinv x 2 


for all the soft superconductors except thallium and cadmium which are 
both strongly anisotropic. An equivalent statement of this relation is 
that s+ yg which equals dln(T,/0)/dlnv is proportional to In (6/T,) 
where @ is the Debye temperature. In Figure 1 we have plotted s + y¢ 
against In(6/T.) for the soft superconductors, and it will be seen that 
all except thallium lie approximately on a straight line. The failure 
of the correlation for thallium and cadmium need not be taken too seri- 
ously since we cannot calculate dln T,/dlnv for uniform deformation for 
either of these metals and we have had to use data for hydrostatic 
pressure. The results on zinc were obtained too late to be included in 
Figure 1. They fall a little below the line. 
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(st+ye) = d1n(T,/6)/d Inv 
plotted against In (6/7) for the soft superconductors 


If we can trust the results we have collected for dIny/dInv then such a 
correlation means that the changes in transition temperature with volume 
are almost independent of the changes in the density of states. On the 
other hand Daunt’s*) and LEwis’**) correlations and Matrutas’*) work 
on alloys has shown that the critical temperatures of different super- 
conductors are at least to some extent connected with the density of 
states. 

The authors’ thanks are due to Professor Dr. P. GRASSMANN, the Direc- 
tor of the Institut fiir Kalorische Apparate und Ka4ltetechnik der Eidg. 
Technischen Hochschule, for his constant support, and to Professors C. A. 
SWENSON and D. E. MApoTHER for sending us manuscripts and experi- 
mental results prior to publication. This work was supported Bnamietally 
by an ‘Arbeitsbeschaffungskredit des Bundes’. 
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Long range interactions between magnetic moments in 
semiconductors 


by W. Baltensperger and A. M. de Graaf 
(Laboratorium fiir Festkérperphysik, ETH, Ziirich) 


Summary: The interaction between magnetic moments embedded in a non de- 
generate electron gas is calculated. In the fully degenerate gas the RUDERMAN, 
KITTEL interaction applies whereas in the Boltzmann gas the interaction is ferro- 
magnetic only and of comparatively long range. Between these extreme cases the 
behaviour changes gradually. In a semiconductor an additional interaction comes 
from the virtual excitations of the valence band. These two interactions and the 
magnetic dipole interaction may be of comparable magnitude in dilute magnetic 
semiconducting alloys. 


1. Introduction 


PAUvLI') treated the spin susceptibility of a degenerate free electron gas 
for the case of a uniform external magnetic field. His work has been 
extended to finite temperatures*). The space dependence of the spin 
polarisation due to a localized magnetic field has been calculated by 
RUDERMAN, KITTEL?) and YosipA‘). In the present paper this will be 
considered for a non degenerate electron gas. 

Localized actions on the spins of conduction electrons are caused by 
the electron exchange with magnetic ions or by the hyperfine interaction 
with magnetic nuclei. The resulting polarisation of the electron gas leads 
to an interaction between magnetic ions or nuclei. Such interactions were 
described by FROHLICH, NABARRO®), VONSOVSKII®), RAMSEY, PURCELL’) 
and RuDERMAN, KITTEL?). In a semiconductor the non degenerate 
electron gas also gives rise to such coupling between magnetic moments. 
This will be evaluated and compared with the effect of the polarisation 
of the valence band due to virtual interband transitions§),®). 


2. Polarisability of the non degenerate electron gas 

We consider a system of magnetic ions or nuclei at positions R,; and 
with spins S;, which act on an electron with coordinate r and spin s as an 

external potential 
Y-2 IF (#— Ry) (8-8). (1 

J 

Using Bloch waves 

Pro = VP ei 4 (%) * Ny (2) 
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we define 
T(k, k’) = Q> / chk uy, () U,(¥) J(%) ax i) | 


where Q is the volume of the atomic cell. In particular for a point inter-|f) 
action 

J(*) = Jo 2 3(%) (4) 
(3) becomes | 
T(R, R’) = Jig py (0) u,(0). (5)| 
With a development of the electron field in Bloch waves the interaction} 
energy takes the form?*),*) ) 


HW’ = N- Se Be’) eile-R Ry {(ay,, tre i Ay ) Si + | 
rakes 


‘hi ate il of 
Ay Ap S; + dy Ue, S; 


where N = V/Q is the number of atoms. bs and a,, are creation and} 
destruction operators for electrons with wave-vector k and spin + or —.|f 

The polarisation P =n, —n_, where nz is the density of electrons 
with + and — spin respectively, is obtained by perturbation theory tof 


second order?) ' 
= 2 P, (*) (7) 


ee [ee ca 
a ae Sale) ) Re) ER) | 
e MRR) OR). 7(k) 1 = f(R)} +e. ©. 
where f(k) is the Fermi-Dirac distribution function. 


The interaction energy up to second order is*) 1°) 


' 
4 
| 


Tei (S;-S;) (9) : 


22 Ll RI ea (RR; | 
Ai; pa E(k) — E(k’  f(k) {1 — f(R’}}. (10) J 


P,(R;) and A,, are related to each other. Let J uv? represent a weighted | 
average of J(k, k’) u,(0) u(0) in (8) and J? a weighted average of | 
| J(k, k’)|? in (10), then 

A,,| PQ = — P; (R)/2 Fw Si. (11) | 

It should be noted that P(«) does not imply a variation of the total || 
charge density, since the excess of plus spin electrons equals at every |] 
point the deficiency of minus spin electrons. Therefore correlation effects 
will not appear in this approximation. If, however, spin independent 


interactions are considered, correlation effects would have to be in- } 
cluded??), 
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3. Evaluation of the integrals 
We suppose that the energy is of the form 


Re Rh RB 
E(k) = = ( ee >) 


_and introduce the variables 


as --1/2 os 1/2 
Mn Fee te ee at), ait OTt MOAN oss, 


Since terms in /(R) /(k’) cancel, (10) becomes 


4p pile-n’)e 


A . N2 h2 Di} nu? — 4/2 (x) 
x 


where we have dropped the index 77 in A,, and @,, = @;— 0; 


coordinates the integration over the angles gives 


oe JF D2 im, My Mea [ef aoe sin (*@) eee 


mh? 0 2 — 4/2 


After integration over x’ by principal parts 


J? Q@ my, m,m, k pT 
0; ”) rs ee = oe G(o, 7) 


mf 
G(o, 4) = esl du x sin (2 * @) f(x). 


0 


Here 


hh? x? Nl 


ees =| 
so that (17) becomes 


G(a, 4) = rn dx sin (a %”) [e*-" + 1]-1 
i 


where 
Cea Z a hl ho. 
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(14) 


. With polar 


f(x). (15) 


(20) 


This integral has been tabulated as a function of « for some values of 7 


using the electronic computer of the ETH. 


In the following limiting cases the integral is elementary. For a de- 
generate gas, 7 > oo, the formula of RUDERMAN and KITTEL is obtained 


oo) 


Dire Q2 
A(Q, co) = J eee at ie sin (2 0) 


(21) 
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PPB mmm 
16 a h? of 


A(@,00) #_[sin (2 x, @) — 2 %, @ COS (2 2. 0) | (22) 


where A? x2./2 is the top of the energy surface. In the other extreme for 
the Boltzmann gas, n > — ©°, 


Lec) =e" Vaal lal cael (23) 
co q 
J? Q@ My My mM, ” ii A —h? x?/2k BT 24 
A(o, — ov) Tow dx x sin(2 x0) € (24) 
J? Q (my mym)?2n 1 eo 2kpTe?|h (25) | 
2h Q ; 


The density of particles is related to 7 through 


n 


Whey, Di tes TP Wale: 
Tera 2 Fy). (n) (26) 


where Fy). is a tabulated?) function. In particular 


rr (ny > — co) = ie e", (27) 


4. Discussion of the results 


The RupDERMAN, KITTEL function (22) oscillates and diminishes with 
distance. The interaction between two magnetic moments in a degenerate | 
electron gas is therefore alternatingly ferromagnetic and antiferro- | 
magnetic. The corresponding function (25) for the Boltzmann case falls | 
off as a Gaussian curve at large distances. The resulting interaction is | 
ferromagnetic for all distances. It is weaker, however, with comparatively | 
long range (2 kg T)-? A. The oscillation of (22) comes from the sharp | 
cut off of the integration, which is replaced by a gradual decrease of the | 
integrand with x in (24). 

As examples of intermediate cases Figure 1 shows G(o 7) for four values 
of 7. Detailed tables of this integral will be published in a forthcoming | 
paper. It can be seen that the curve for 7 = 4 resembles the Ruderman, | 
Kittel function, whereas for 7 = — 2 the behaviour of the Boltzmann | 
case is obtained. Note that G(g, oo) plotted in the units of Figure 1 would | 
have vanishing range and G(g, — oo) vanishing amplitude. 

The interaction A is given as a function of 


@ = (m, RL + m, Ry + m, Ri)? (28) 


Hence the surfaces of equal interaction energy in real space are ellipsoids, 
the long axes pointing into the direction of small effective mass. 
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Distance dependence of 9 times the interaction between magnetic moments in an 
electron gas for some values of the degeneracy 7 


The polarisation due to a point source can be related to that produced 
by a homogeneous field. The energy of an electron in the field F is given 
by — F's, (for a magnetic induction B, we must take F= gu, B,, 
where g is the spectroscopic splitting factor and wp, the negative Bohr 
magneton). F can be written as a superposition of point fields 

FE 
: dx. 29 
Papa [| (2 Jo S*) a(x) de (29) 
Since the polarisation P;(*, 7) caused by a point field at position R; is 
proportional to Jy via J(k, Rk’) = Jo Uy (R;) u,(R;) the polarisation due 
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to a homogeneous field can be expressed as an integral over point field 
polarisations: 


F ; 
Pls, 9) =z 7-9 | Pil n) aR, (30) J 


If we assume that “,(«) is independent of k and use equations (11), (13) | | 


and (16) this reduces to 


[e,e) 


F(m, m,m,)'/? w2(x)kp T 


P(x, 9) = ee | Gen) ae. 31) | 


0 


#2 actually is a function of # indicating the variation of P(7) within each 


cell. For the Ruderman, Kittel case (31) reduces to the Pauli spin para- ff 


magnetism 


Pleo) = Fwy G2) | 


where 
m, Mm, m,)"?/2 7h? (33) 


is the level density per unit volume at the Fermi surface. In the Boltz- | | 


mann Case 


P(— oo) = Fw n[2k, T (34) 


the expression for the Curie law is obtained. 


5. Interactions by virtual excitations from the valence band 


The interaction between magnetic moments via a non degenerate 


electron gas may have an influence in semiconductors. Since the con- | 


duction electrons form a dilute gas of particles with low kinetic energy, 


the interaction is weak but of long range, whereas the valence electrons 


are capable of producing strong short range interactions. 
This second interaction may be pictured as arising from the polarisation 


of the system of valence electrons. It is included in the expressions (8) and _ 


(10) if we allow k and k’ to run through both the valence and conduction 
bands. wu, is a different function for the two bands. We shall consider the 
contribution coming from a full valence and an empty conduction band. 

An evaluation of the integrals for a realistic case is not elementary. 
Models have been proposed§),°) in which 


nh i 
ats 1Naee 2 i 
E(k) + E(k’) = Eg + 2k aa ie (35) 
where E, is the direct optical energy gap and m, and m, are respectively 
the effective masses of valence and conduction electrons. Note that if the 
summation is extended to infinity for both k and k’, the resulting integral 
does not exist, unless special prescriptions for the integration are followed. 


| 
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| BLOEMBERGEN and RowLanp$) assume the valence band to be narrow 
compared to E, and neglect (#?/2 m,) k® in (35). The integration over k is 
cut off at k,, where 


hk, = 22 (3/42 Q)18 (36) 


while that over k’ goes from 0 to oo to include contributions from higher 
bands. They obtain an interaction of the form (9) where 
J? Q@m, (2meEg)'? 


A,,= 2B RL [sin(&; R;,) — k, Ry cos(k, R;,))e-5 ~— —*a= (37) 
i) 


The polarisation (8) now is a sum over the functions v,(«) %,-(") e**®*, 
where v, e** and wu, e** are Bloch functions of the valence and con- 
duction band respectively. Since these Bloch functions are all orthogonal 
(even for k = k’) the polarisation assumes positive and negative values 
in each cell. Therefore the polarisation for a homogeneous field (30) 
vanishes. This also follows directly from the fact that a homogeneous 
field has vanishing matrix elements for interband-transitions. This means 
that there is no direct spin contribution to the van Vleck paramagnetism. 


6. Numerical applications 


For a dilute system of magnetic impurities embedded in a semi- 
conductor, the numerical values of the various interactions are estimated 
in Table I for a semiconductor like germanium. We take m, = m, = m, = 
mM, — m, = 1/10 m, 2 = 2-24 - 10- cm®, and EZ, = 0°8 €V. The para- 
meters which still can be varied are the distance between two magnetic 
ions R, the temperature 7 and the degeneracy 7 or the density of con- 


Table I 


Numerical values for the various interactions: the interaction via conduction elec- 
trons A, the envelope to the interaction due to the valence band 4’, and the magne- 


tic dipole interaction estimated as A” = wj/R® 
t 10 40 A 
if 100 500 100 500 OTE 
m2 | =F 2 | = 2 Eff 2 = 
4-3-1017 [5-0-1026 |4-8-1018 |5-6-1027 | 4-3-1027 | 5-0-1026 | 4-8-1028 | 5-6-1017 | cm-3 
Z se fs eV 
7? |4-3-10-8|5-1-10-® |4-2-10~” 52a NOs 6-4 On? | 82S 10m 1220s? 2-0-1052 inev] 
eV 
72 = fl 1O-2 
‘Te B by Ome 71-10 Flin ev] 
5-4 - 10-8 8-4 - 10-10 ev. 


888 W. Baltensperger und A. M. de Graaf : H.P.A. 


duction electrons 1. The exchange integral J between a magnetic inner 
shell and a conduction electron may be a few tenths of an electron volt. 

Table I shows that for R = 10 A the interaction via the valence band 
dominates, whereas for 40 A the various interactions considered may be 
of comparable magnitude. It may be noted that A increases with the 
density of the conduction electrons and with their effective mass. To 
obtain the density of conduction electrons used in Table I doping is 
necessary. 

In a paramagnetic resonance experiment, the interactions give rise to 
a line width. For one Bohr magneton the energy of 6-7 - 10-8 eV corre- 
sponds to a width of one Oersted. The actual line shape involves the 
simultaneous interaction of many magnetic moments, a problem which 
has not been treated here. 
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Magnetische Suszeptibilitat von Ge-Si-Mischkristallen 


von G. Busch und O. Vogt 
(Laboratorium fiir Festk6rperphysik, ETH, Ziirich) 


Summary. Magnetic susceptibilities as a function of temperature have been 
measured between 300 and 1200°K for a set of 34 Ge-Si mixed crystal samples. 
Assuming an ellipsoidal structure of the conduction band edge and two concentric 
spheres for the valence band edge it is possible to compare our results with measure- 
ments of cyclotron resonance and magnetoresistance. We are able to calculate effec- 
tive masses for holes and electrons over the whole concentration range. Using the 
deformation potential formula it is furthermore possible to visualize the change of 
energy band edges as a function of composition. 


1. Einleitung 

Messungen der Suszeptibilitat haben sich als sehr erfolgreich erwiesen 
zur Erforschung von Halbleitereigenschaften. Der grosse Vorteil der 
Suszeptibilitatsmessungen liegt darin begriindet, dass die Suszeptibilitat 
ein statisches Phanomen darstellt und demzufolge prinzipiell unabhangig 
von der Kenntnis der Beweglichkeiten eines Halbleiters ausgewertet 
werden kann. 

Dabei wird angenommen, dass die Suszeptibilitat eines idealen Eigen- 
halbleiters sich in zwei additive Teile zerlegen lasst: 


Li Lene 


wobei y¢ den Anteil des Gitters darstellt und y,; denjenigen der Leitungs- 
elektronen bzw. der Locher. Fiir den y,-Anteil gaben Buscu und Moo- 
SER!)2) eine fiir nicht entartete Halbleiter giiltige Formel an: 


2 2 2 
ee ma) Ng) 
Mi 3 ort (6 lea My 
fu = Bohrsches Magneton k = Boltzmannsche Konstante 
o@ = Dichte T = absolute Temperatur 


n= Inversionsdichte 


My,» = Effektive Massen der Elektronen bzw. Locher 


Der Faktor (6 — (m/m,)® — (m/m,)?), der nur fir das Zweibandermodell 
eines Halbleiters richtig ist, wird Anlass zu eingehender Diskussion 
geben. Nach den Uberlegungen von BuscH und MoosEr?)*) sollte der 
Anteil y bei hdheren Temperaturen konstant bleiben. Auf Grund ihres 
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Modelles ist es den Autoren jedenfalls gelungen, die Suszeptibilitats- 
messungen an grauem Zinn befriedigend zu erklaren. Diese Theorie liess 
sich nicht ohne weiteres auf Messungen an Ge und Si tibertragen, wie 


sie nebst anderen von Buscu und HELFER®’) und STEVENS und CRAW- jf 


FORD‘) publiziert worden sind. 


Ganz offensichtlich nimmt bei Ge das diamagnetische y, linear mit der |f 


absoluten Temperatur ab und y, tritt erst bei Temperaturen iiber etwa 


700° K merklich in Erscheinung. Bei Si ist ebenfalls y¢ linear von T ab- | 

hangig und y, aussert sich tiberhaupt nie merklich. Wahrend durch eine |f 
Arbeit von Enz®) eindeutig erwiesen wurde, dass bei Ge tatsachlich y, in |f 
Erscheinung tritt und sich aus den gemessenen y, in verniinftiger Weise 
Halbleiterparameter errechnen lassen, fehlt bis heute fiir den linearen J 


Zusammenhang zwischen y; und T eine restlos befriedigende Theorie 
(vgl. etwa die Bemerkungen von KRUMHANSEL und Brooks')). 

Es war deshalb naheliegend, zur weiteren Abklarung der Verhdaltnisse 
die Mischkristallreihe Ge-Si zu untersuchen, in der Hoffnung, tiber 7, 
(Tieftemperaturast) und die eindeutige Bestimmung von y,; (Hochtempe- 
raturast) nahere Aufschliisse zu erhalten. Zudem sind magnetische Unter- 
suchungen bei dieser Mischkristallreihe auch deshalb besonders ange- 


bracht, weil die Beweglichkeiten infolge der auftretenden Zwischenband- 


und Unordnungsstreuung sehr schwer zu erfassen sind. 

In einer fritheren vorbereitenden Arbeit’) ist die Herstellung der 
Proben eingehend beschrieben. Mit Hilfe elektrischer Messungen wurde 
die Inversionsdichte 1; bestimmt, deren Kenntnis die Auswertung magne- 
tischer Daten wesentlich erleichtert. Zudem werden wir uns in der vor- 
liegenden Arbeit auch auf die Messungen der Breiten der verbotenen 
Zonen und der Beweglichkeiten als Funktion der Si-Konzentration 
stiitzen miissen, wie sie ebenfalls in der oben erwahnten Arbeit angegeben 
sind. 


2. Theoretische Grundlagen 
a) Suszeptibilitat im Eigenleitungsgebiet fiir das Zweibandmodell 
Wir bezeichnen in den folgenden Ausfiihrungen etwas unkorrekt die 
spezifische Suszeptibilitat mit y/g und die Volumensuszeptibilitat mit 
zlcm®. In cgs-Einheiten gilt dann, wenn wir Nichtentartung voraussetzen, 
fiir die spezifische Suszeptibilitat im Eigenleitungsgebiet : 


2 


Perl alee! 


p 


Dabei ist (m/m,, ,)® folgendermassen definiert: 
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wobei m me 472m 0? E(k) 

: My,s h2 Ok, Ok, 

ist. 

R = Wellenzahl. h = Plancksches Wirkungsquantum. 


E(k) = Energie der Elektronen im Kristallgitter. 


Gemittelt wird iiber alle besetzten Energiezustande. Fiir uns wird es 


sich darum handeln, den Faktor (6 — (m/m,)? — (m|m,)*) auf Grund der 
Kenntnis der Inversionsdichte n, zu berechnen. 


b) Bandmodell fiir Ge und Si 


Wir wahlen wie Enz5) fiir Ge und Si folgendes Bandmodell: Das Lei- 
tungsband bestehe aus N entarteten Ellipsoiden auf den (111) bzw. (100) 
Achsen. Unsere Messungen der Inversionsdichte’) ergeben, wenn man 
die effektiven Massen aus den Werten der Zyklotronresonanz berechnet, 
dass fiir Ge N = 4 und fiir Si N = 6 am wahrscheinlichsten ist. Die effek- 
tiven Massen sind anisotrop, doch zeigen Messungen der Zyklotron- 
resonanz, dass gilt: m, = m, = m, (transversal) und m, = m, (longitudi- 
nal), 71, M,, ms sind dabei die effektiven Massen beziiglich der Tensor- 
hauptsachen. Wir fiihren zusatzlich den Begriff der Elliptizitat e = m,/m, 
ein. Das Valenzband wird beschrieben durch zwei konzentrische Kugel- 
flachen verschiedener Kriimmung, mit dem Zentrum im Punkte k = 0. 
Die effektiven Massen sind m_ und m.,. Wir definieren das Kriimmungs- 
verhaltnis y = m_/m,. Nach Enz?®) gilt 


n=2Nm,m}" (= — 


verglichen mit der tiblichen Form 


Eon 


21m, k T 2 EF 
jz 


Bev 


Durch Vergleich entsprechender Gréssen erhalten wir mit der Definition 
m, = m,,- N2/3 (m, ist die gemittelte effektive Masse fiir ein einzelnes 


Ellipsoid) 
m, = (m2-m,)". 


Analog erhalt man auch 

m, = (ml? + mre | 
Diese Werte setzen wir in die von Enz gefundene Beziehung fir die 
Suszeptibilitat ein. Wir erhalten daraus sofort, wenn wir die Suszepti- 
bilitat in der Form 


aac (=) (2y) 
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schreiben, die Beziehungen 

series a ue =1/2 

m \2 1 2 We (=) fe m 
(=) (ee ale f My ml? + ml? 


n 


Wir fiihren nun die Gréssen ¢ und y ein und erhalten damit 


eae es ie (e294. 22-1) ; (2y~ (2) (ap P(e aes 


c) Dretbandmodell fiir Ge-Si Mischkristalle 


GLICKSMAN8) hat gezeigt, dass im Konzentrationsbereich 10-25 At% 


Si offensichtlich zwei Leitungsbander mit leicht verschiedener Aktivie- 
rungsenergie wirksam sind. Wir nehmen deshalb folgendes Bandmodell an: 

Ein Leitungsband 1 habe seinen untern Rand bei der Energie F,. Die 
Breite der verbotenen Zone sei entsprechend AF,. Die Multiplizitat sei 


N, und die, geometrisch gemittelte, effektive Masse m]. Genau gleich — 


wird auch ein zweites Band angenommen mit entsprechenden Indices. 
Fiir die Elektronenkonzentrationen m, und n, gilt dann 


(Stem 1% $c E, 


1 iS ~ 7Q2/9 
m= const Nm," * 1 naoonst Noon en 


und fiir die Lécherkonzentration 


Ey — + 
p = constm,;e ** 
Die Neutralitatsbedingung lautet 
Ny + Ng =p. 
Wir bilden das Produkt 
AE Ae 
(1, + 12) p = (const)? mi? (wy, wee TN ia ene 


Unsere fritheren elektrischen Messungen”) haben gezeigt, dass sich Ge-Si 
Mischkristalle befriedigend auch mit dem Zweibandmodell beschreiben 
lassen. (Vgl. dazu eine entsprechende Bemerkung von MADELUNG?).) 


Man beobachtet offensichtlich eine tiber beide Leitungsbander gemittelte 
Inversionsdichte <n;>. (Mittelung tiber die beiden Leitungsbander wird 
in diesem Abschnitt durch das Symbol < > bezeichnet.) Die wirksame | 
Breite der verbotenen Zone liegt zwischen AE, und AE, und wir be- | 


zeichnen sie mit <AE>. Um Analogie mit dem Zweibandmodell herzu- 
stellen, miissen wir noch das Produkt <m/3/2- Ny tiber beide Bander 
mitteln. Fiir die Inversionsdichte gilt dann 

(4 E) 


<n;> = (const)* ans! <n 3? Ni Ses eae 
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Infolge der Beziehung <n;> = m, + mg erhalten wir 


oy Aes AE, 
Pes te ] 73/2 kT Res 
Gi EN eet +N, m8? 2 
. TRE) 
ae 


é 


Dieser Mittelwert ist temperaturabhangig. Nur wenn die Differenz 
FE, — E, von der Gréssenordnung k T ist, sind beide Teilbander wirksam. 
Wegen dieser Bedingung aber strebt der Mittelwert mit steigender Tem- 
peratur rasch einem Grenzwert zu. Aus diesem Grunde lassen sich bei 
Leitfahigkeits- und Halleffektsmessungen im Eigenleitungsgebiet keine 
Hinweise auf die Wirksamkeit zweier Leitungsbander finden. Dagegen 
hat GLICKSMAN§), wie schon erwdhnt, bei der magnetischen Wider- 
standsdnderung deutliche Anomalien gefunden. Wir werden weiterhin 
sehen, dass fiir Ge-Si Mischkristalle im kritischen Gebiet m{ ungefahr 
gleich gross ist wie m3. 

Hingegen ist die Multiplizitat der beiden Teilbander eindeutig und 
wesentlich verschieden. Diese Tatsache rechtfertigt den Ansatz 


Si NSN oe: n> 
Damit ist eine effektive Multiplizitat N,,, definiert, die nicht mehr ganz- 
zahlig zu sein braucht. Im Spezialfall E, = E, wird 


a N, m3? + N, m;3!2 
eff <m’,3!2) 


PoRaeiNge 


Um die Suszeptibilitat zu berechnen, miissen wir die Anteile der Teil- 
bander mitteln und wir erhalten die Beziehung: 
—{ 4 ee 
, m 1 a ayo | ee oi 
/ max INE 770, Ole (=) e + Ny mj?! (=) é 


/ 3/2 kT 13/2 
N, m3"? e€ + N, m,3!? e 


Auch dieser Mittelwert ist temperaturabhangig, strebt aber, da wiederum 
gilt E, ~ E, und zudem mi ~ ms ist, mit zunehmender Temperatur 
einem Grenzwert zu. Durch die oben definierten Mittelungen ist das Drei- 
bandmodell auf das Zweibandmodell zuriickgefiihrt. Wir werden alle 
Auswertungen der Suszeptibilitatsmessungen nach dem Zweibandmodell 
durchfiihren, das heisst, wir gehen aus von der Beziehung 


= gs os g i Me 2\ / th >) 
Poa dan cara cal 
Zur Vereinfachung werden wir allerdings das Mittelungszeichen tiber die 


beiden Leitungsbander weglassen. Alle angefiihrten Resultate sind aber 
immer.als solche Mittelwerte zu betrachten. 
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3. Messungen 


a) Messmethode 


Unsere Proben waren prismatische Stabchen von 38 mm Lange und 
einem quadratischen Querschnitt mit 3,6 mm Seitenlange. Die Herstellung | 
der Proben, die Bestimmung ihrer Zusammensetzung und die Charakte- | | 
risierung sind in unserer friiheren Arbeit beschrieben’). 

Wir haben die Suszeptibilitaten mit der Apparatur von Buscu und 
MoosER?!) gemessen. Die relative Messgenauigkeit betragt 0,2% und ist | 
durch die Schwankungen des Nullpunktes der Waage begrenzt. Die | 
Absolutgenauigkeit fiir beliebige Proben betragt nur 4%, doch haben wir | 
fiir die Mischkristallreihe Ge-Si eine Prazision von 1% erreichen kénnen, | 
indem wir die Messwerte der in einem offenen Quarzréhrchen aufgehang- 
ten Proben mit denjenigen einer geometrisch identischen Ge-Probe ver- 
glichen. Leider kann man nur bis zu Temperaturen von etwa 400°C in 


einem offenen Quarzréhrchen Suszeptibilitaten messen. Bei héheren jf 


Temperaturen verdampft die Probe. Sie muss deshalb in einem abge- 
schlossenen evakuierten Quarzr6hrchen gemessen werden. Durch Ver- 
gleich mit der Messung im offenen Rohrchen lasst sich der Beitrag des 
Quarzes eliminieren. 

Die Proben wurden bei steigender und fallender Temperatur gemessen, 
um Hystereseerscheinungen zu vermeiden. Zudem wurden die Proben 
auch nach einer Drehung um 180° erneut gemessen, dies, um ihre Homo- | 
genitat zu tiberpriifen. Alle diese 4 Messungen ergaben identische Resul- | 
tate. 


b) Ergebnisse 


Figur 1 und Figur 2 zeigen die Volumensuszeptibilitat einiger Proben. 
Klar ersichtlich ist beim Tieftemperaturast der lineare Abfall des Dia- 
magnetismus und fiir Ge-reiche Proben beim Hochtemperaturast wieder 
die Zunahme des diamagnetischen Anteils. Der Hochtemperaturast ist 
bestimmt durch die Suszeptibilitat der Ladungstrager. Deutlich sieht 
man auch, wie fiir Proben mit mehr als 50 At% Si der Ladungstrager- 
magnetismus verschwindend klein wird. Die Volumensuszeptibilitat ist 
beinahe linear mit der physikalisch noch sinnvolleren Suszeptibilitat pro 
g-Atom verkniipft, denn die Dichte der Proben ist eine fast lineare 
Funktion ihrer Zusammensetzung. 

Figur 3 zeigt die Messwerte bei Zimmertemperatur fiir alle Proben. 
Wenn man /g At statt y/cm* auftragen wiirde, konnte der Zusammenhang 
zwischen Suszeptibilitat und Si-Konzentration angenahert durch eine 
Gerade wiedergegeben werden. Die Tatsache, dass die Kurve nicht genau 
linear ist, iiberrascht nicht, denn auch makroskopische Gréssen wie 
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At hSt | 
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200 400 600 600 7000 1200 1400 
ETS, 
Fig. 1 
Volumensuszeptibilitat Ge-reicher Proben 


Dichte oder Gitterkonstante sind nur in gréberer Naherung linear von 
der Konzentration abhangig. 

Figur 4 zeigt, dass auch die Steigung des Tieftemperaturastes 07/0T 
sich monoton mit der Si-Konzentration andert. Auch hier wiirde sich die 
Kurve noch mehr einer Geraden nahern, wenn wir statt der Volumen- 
suszeptibilitat die Atomsuszeptibilitat auftragen wiirden. 

Figur 5 zeigt, wie die Suszeptibilitat der Ladungstrager als Differenz 
der gemessenen Suszeptibilitat und einem Gitteranteil yg erhalten wird. 
Der Gitteranteil y¢ variiert linear in T mit der gleichen Steigung wie der 
Tieftemperaturast, ist aber um eine Grésse 6 gegeniiber diesem verscho- 
ben. Die Grésse 6 ist dabei aus der Forderung bestimmt, dass n; die 
Form n, = T?? e-?*7. const haben muss. Falls T, diejenige Temperatur 
ist, fiir welche die Suszeptibilitatskurve von der Geraden abzuweichen 
beginnt, so ist 6 konstant fiir 7 > 7, und sollte mit dem Exponential- 
faktor e~'2)/?* T abklingen fiir T < T,. Dabei ist vorausgesetzt, dass der 
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200 400 600 600 7000 1200 1400 
TA 
Fig. 2 


Volumensuszeptibilitat Si-reicher Proben 


Faktor (6 — (m/m,)? — (m|m,)?) temperaturunabhangig sei, eine An- 
nahme, die, verglichen mit der Exponentialfunktion, sicher in guter 
Naherung erfiillt ist. 

Fiir die Richtigkeit unserer Annahme spricht, dass die Grésse J inner- 
halb der Fehlergrenze mit der Breite der verbotenen Zone, wie sie etwa 
aus optischen oder elektrischen Messungen bestimmt worden ist (vgl. 
zum Beispiel die Resultate von BRAUNSTEIN, MoorE und HERMAN?)), 
identisch ist. Unsere Messungen sind zu ungenau, um einen systema- 
tischen Zusammenhang zwischen 6 und der Si-Konzentration festzu- 
stellen. Die d-Werte sind gewéhnlich von der Gréssenordnung 6 x 10-°cgs. 
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Fig. 4 
Steigung des Tieftemperaturastes 
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Bestimmung der Ladungstragersuszeptibilitat 


Figur 6 zeigt, dass die Ladungstragersuszeptibilitat, multipliziert mit 


T-?, tatséchlich dem gleichen Temperaturgesetz gehorcht wie die elek- 
trische Leitfahigkeit. 


Die Breiten der verbotenen Zonen sind die gleichen wie die aus den 


Leitfahigkeiten gemessenen, nur sieht man schon aus der Lage der Mess- 
punkte, dass sie bedeutend weniger genau definiert sind. 

In unserer friiheren Arbeit’) haben wir gezeigt, dass fiir T = 1000°K 
die Inversionsdichte bis zu einem Gehalt von 50 At% Si fast konzen- 
trationsunabhangig ist. Indem wir den aus elektrischen Messungen be- 
stimmten Wert fiir 2; verwenden und aus der Figur 6 den Wert von y; 
fiir 1000°K ablesen, kénnen wir den Faktor (6 — (m/m,)? — (m/t my)? ) als 
Funktion der Si-Konzentration bestimmen. 
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Fig. 6 
log yz - T~¥/? als Funktion von 1000/T 


Figur 7 zeigt den Faktor (6 — (m/m,)? — (m/m,)?) im logarithmischen 
MaBstabe aufgetragen. Der Abfall mit zunehmender Si-Konzentration 
in der logarithmischen Darstellung ist innerhalb der Fehlergrenze linear. 

Die Absolutwerte stimmen nicht genau mit denjenigen iiberein, die 
Buscu, STOCKER und Voct#) frither publiziert haben. Der Unterschied 
riihrt davon her, dass sich die vorliegende Arbeit auf eine direkte Be- 
stimmung der Inversionsdichte an der Probe selbst stiitzt, wahrend wir 
vorher aus den Resultaten anderer Autoren die Inversionsdichte approxi- 
mativ errechnen mussten. Unsere vorliegenden Resultate stimmen aber 
sehr sch6n iiberein mit Messungen der Zyklotronresonanz von DRESSEL- 
HAUS, Kip und KitTtTEL?”), denn, wie ENz*) gezeigt hat, kann man oben- 
stehenden Faktor direkt aus den Zyklotronmassen berechnen. 
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log (6 — (m/|m,)?— (mJm,)*) als Funktion der Si-Konzentration 


4. Diskussion 
a) Resuliate anderer Autoren 


Um (m/m,)* und (m/m,)? einzeln bestimmen zu kénnen, brauchen wir 
noch Messungen anderer Grdéssen. Es ist unser Ziel, mit emem Minimum 
von solchen Resultaten auszukommen. Die zuerst erwahnten Zyklotron- 
resonanzmessungen sind zur Auswertung von Suszeptibilitatsmessungen 
zwar nicht unbedingt notwendig, wir fiihren sie aber fiir Ge und Si an, 
weil sie die Prazision der Auswertung wesentlich erhdhen. In der folgen- 
den Tabelle sind die Werte von DrEssELHAUS, Kip und KittreL®) auf 
gefiihrt. 


Si 0,97 


Ge | 1,58 


Unbedingt notwendig ist hingegen die Kenntnis der Temperaturabhangig- 
keit der Breite der verbotenen Zone. Wir schreiben sie in der Form 
AE = AE, — BT. Die f-Werte wurden von BRAUNSTEIN, Moore und 
HERMAN?°) mit Hilfe der optischen Absorption gemessen. Ferner muss 
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die Elliptizitat « bekannt sein. Sie wurde von GricKsmaN8) aus der 
magnetischen Widerstandsinderung bestimmt. Es zeigt sich, dass ¢ 
_ zwischen 0 und 10% dem Wert von Ge entspricht, zwischen 25 und 100% 
_ demjenigen von Si und im Zwischengebiet, wo beide Bander wirksam 
sind, Zwischenwerte annimmt. Fiir Ge und Si haben wir uns auf die 
Werte der Zyklotronresonanzmessungen gestiitzt. 

Das Kriimmungsverhiltnis y ist leider fiir die Mischkristallreihe Ge-Si 
nicht bekannt. WILLARDSON, HARMAN und BEER!) haben zwar gezeigt, 
dass es aus elektrischen Messungen bestimmt werden konnte. Dazu sind 
aber unsere Messungen nicht umfassend und nicht prazis genug. Da sich 
die Werte fiir Ge und Si (aus der Zyklotronresonanz bestimmt) nicht 
in der Gréssenordnung unterscheiden, nehmen wir an, dass y ahnlich wie 
_é von der Si-Konzentration abhangig sei. In der folgenden Tabelle sind 
die von uns angenommenen Rechengréssen zusammengestellt. Ganz 
besonders folgt daraus, dass unsere Annahme iiber y die Resultate in 
keiner Weise wesentlich beeinflussen kann, da die Variation des Faktors 
(1 + y-¥2) (1 + y3/2)1/3 unbedeutend ist, verglichen mit der starken Kon- 
zentrationsabhangigkeit von ¥;. 


At % Si 2 |» - (27? + 2 ey) (1 +y7 1?) (14,7)48 

0 | 19,3 8,1 2,65 3,90 
for tt 6,6 1,95 3,64 
20 7 5,2 1,57 3,39 
30 4,6 eT 1,33 3,06 
40 4,7 3,25 1,35 2,94 
50 4,8 3,25 1,35 2,94 
60 4,9 3,25 1,35 2,94 
70 5,0 3,25 1,37 2,94 
80 5,0 3,25 1,37 2,94 
90 5,0 3,25 37 2,94 
100 5,1 3,25 1,37 2,94 


b) Auswertung nach dem Zwerbandmodell 
Sobald wir die B-Werte kennen, erhalten wir aus der Formel 


me fo ators ee 
see i orereret ea) 


sofort das Produkt der reziproken effektiven Massen, wie es in Figur 8 


aufgetragen ist. 
Wesentlicher als der Wert von m, ist fiir uns der Wert m,. Es (gilt ja, 


2/3 
nach unseren friiheren Ausfiihrungen, die Beziehung m, = mM, * NEY 
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Unsere elektrischen Messungen stehen mit-der Annahme im Einklang, 
dass N = 4 ist fiir Ge und N = 6 fiir Si. In der Umgebung von 15 At% Si 
haben beide Teilbander die gleiche Aktivierungsenergie. Da, wie sich 
spiter zeigen wird, die effektiven Massen beider Bander nahezu gleich 
gross sind, addieren sich die Multiplizitaten und N wird gleich 10. 


Fig. 8 
Produkt der reziproken effektiven Massen 


Im Zwischengebiet klingt N,,,exponentiell auf die Werte fiir Ge bzw. 
fiir Si ab, wobei der Abfall nach der Ge-Seite entsprechend der schneller 
variierenden Breite der verbotenen Zone steiler ist. Ausgehend von den 
Resultaten von GLICKSMAN§) nehmen wir an, dass fiir 10 bzw. 25 At % Si 
Nr die Werte von Ge bzw. Si erreicht hat. Die offensichtliche Abwei- 
chung vom glatten Verlauf bei 15 At % Si in der Kurve 8 riihrt also vom 
sprunghaften Ansteigen der Multiplizitat her. Ein ganz ahnliches Ver- 
halten fand GLicKsMAN®) bei Untersuchungen der Elektronenbeweglich- 
keit, indem dort das Auftreten zweier isoenergetischer Energiebander 
Anlass zu zusatzlicher Streuung gab (interband scattering). Mit dem in 
Figur 8 angedeuteten Verlauf von N,,, kénnen wir sofort das Produkt der 
reziproken effektiven Massen in einem einzigen Ellipsoid berechnen. Es 
ist aufgetragen in Figur 9. Der glatte Verlauf der Kurve in Figur 9 zeigt 
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Fig. 9 
Das Produkt m?/m’, - mp 


deutlich, dass unsere, im iibrigen nicht einschneidenden Annahmen iiber 
Ny, verninftig waren. 
Sobald wir m,,-m, als Funktion der Konzentration kennen, kénnen wir 


auch (m/m,)* + (m/m,)® berechnen durch Multiplikation mit 1/3 2! 


x (1 + 2/eV3) (1 + y-V2) (1 + y22)U8, Da wir (m/m,)? + (m|m,)? bis zu 
einer Konzentration von 50°% Si gemessen haben und der Wert sich aus 
den Gréssen der effektiven Massen fiir Si berechnen lasst, lassen sich 


(m|/m,)? und (m/m,)? in diesem Konzentrationsgebiet einzeln bestimmen, 


damit aber auch m,, und m,. Leider sind die Werte (m/m,)? + (m/m,)? fiir 
Konzentrationen iiber 50 At®% Si aus Suszeptibilitatsmessungen nicht 
zu errechnen. Um interpolieren zu kénnen, bilden wir auf rein heuristi- 
scher Grundlage das Verhaltnis 
m2 
by: m,5R * 
Die Kurve zeigt, dass in der logarithmischen Darstellung eine lineare 
Interpolation méglich und verniinftig ist. Damit kennen wir aber die 


Werte fiir m, und kénnen daraus m,, und (m/m,) und (m/m,)? einzeln fiir 
samtliche Konzentrationen berechnen. Die Werte sind aufgetragen in 
den Figuren 11, 12 und 13. 

Nun ist es uns auch méglich, 7, bei beliebiger Temperatur fiir simtliche 
Konzentrationen zu berechnen. Wir kennen namlich die Inversionsdichte 
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o Messkurve 


x extrapoliert 


50 700 


Fig. 10 
log m°/2/b, » m,°/% als Funktion der Si-Konzentration 


o Messkurve 
x berechnet 


70 80 90 100 
Al % St 


Fig. 11 
Effektive Massen von Léchern und Elektronen 


nm, aus elektrischen Messungen, und den Faktor (6 — (m|m,)? — (m]m,)? 
haben wir fiir Ge-reiche Proben gemessen, fiir Si aus Zyklotronresonanz- 
messungen berechnet und im Zwischengebiet in der oben angegebene 
Weise interpoliert. 

Die Isothermen in Figur 14 lassen nicht ohne weiteres erkennen, weshalk 
man bei Si keine Ladungstragersuszeptibilitat beobachten kann. Die 
berechnete Ladungstragersuszeptibilitat ist namlich bei 1200°K etwa 
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x 6erechnet 
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Summe der effektiven Massen 
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dreimal grésser als die Messgenauigkeit. Wir kénnen dieses Verhalten 
vorlaufig nur dahin interpretieren, dass der oben definierte 6-Wert fiir 
Si-reiche Proben grésser wird als etwa fiir Ge. 


c) Deformationspotential 


Der Verlauf der Kurve von Figur 10 lasst uns vermuten, dass es sinnvoll 
st, Deformationspotentiale zu betrachten. SHOCKLEY) hat folgende 
3eziehung fiir die Beweglichkeiten hergeleitet : 
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Fig. 14 


Isothermen von log yy /cm? 


2 V2a h2 oye T-3!2 


b —— = : : — 
n, p 3 (2 a)4 ie e? me)? . f3l2 


Cy = Elastizitatskonstante fiir akustische Wellen 
’ E1n, p = Deformationspotentiale 


Wir wollen fiir unsere Mischkristalle die Gréssen E,, und Ej, berechnen} 
Dazu nehmen wir an, dass der Wert von c,, linear vom Wert fiir Ge 
(1,55 - 1012 dyn/cm’) zum Wert von Si (2,0- 1012 dyn/cm) ansteigt 
Diese Annahme ist wegen der geringen Variation der Schallgeschwindig+ 
keit erlaubt. Schwieriger ist es, die genaue Bedeutung der wedi | 
effektiven Massen anzugeben. Bei der Herleitung der Deformations 

potentialformel treten effektive Massen auf in der Energie-Impulsbezie-+ 
hung: 


OE, .=pap- ae 


Mp, n : 


In unserem Modell miissen wir die Energieanderung multipliziert mit der 
Zustandsdichte tiber die N Ellipsoide im Leitungsband bzw. tiber die 
zwei Kugelflachen im Valenzband mitteln. Diese Mittelung ist aber 


identisch mit derjenigen von Enz5), das heisst, wir kénnen sofort an- 
geben: 


My, = (m: - m))'3 » N23 = m,, - N2I3 1 es (m?!? ile me!?)2/3 ; 
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Weil die Multiplizitat N in die Formel von SHocKLEY eingeht, be- 
schreibt diese a priori auch die von GLICKSMAN 8) diskutierte Zwischen- 
bandstreuung (interband scattering). 

Wir beniitzen nun die Beweglichkeiten, wie wir sie in unserer fritheren 
Arbeit’) bestimmt haben, und kénnen, da wir auch die mittleren effek- 
tiven Massen kennen, fiir alle Konzentrationen £,, und E,, berechnen. 
Die Werte sind aufgetragen in Figur 15. Der Vorzeichenwechsel von Ee 
folgt dabei nicht direkt aus der Formel, sondern erst durch Vergleich mit 
dem Experiment. Jede andere der vier méglichen Arten, das Vorzeichen 
festzulegen, wiirde gréssenordnungsmassig falsche Resultate fiir die Kon- 
zentrationsabhangigkeit der Breite der verbotenen Zone liefern. 


0 70 GU fo) 40 $0 60 70 = 80 90 100 
Ath Sl 


Fig. 15 
Deformationspotentiale 


Die Bandrander Ey, und Ey, verlagern sich gemass der Beziehung 
OV\ 2 
(8E wn, »)* = — (Ean, 9)* (Fe) 
V, ist das Volumen des Grundgebietes. Wenn wir die Gitterkonstante a, 
einfiihren, gilt 


oe ele. 


Vo A 


Da a, fiir unsere Mischkristalle nahezu eine lineare Funktion der Si-Kon- 
zentration x ist, kann man 
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Liss const 6% 
Xs 
schreiben, und wir erhalten somit 
Oliee pea a eee pe Os 
dabei ist 
3 da 
a ae 


Man erhalt auf diese Weise K = 1,22 -10-3/At% Si. Durch graphische | 
Integration von Ej, , tiber « ergibt sich der Verlauf der Bandrander als 
Funktion der Konzentration. Das so entstehende Bandschema ist in 


Figur 16 dargestellt. 


Fig. 16 
Bandschema fiir Mischkristalle 


Experimentell bestimmt sich K aus der Bedingung 
100 


[K (Ef Bi dr = AE AP ee ee, 
0 


Wir erhalten K = 1,34-10-9/At% Si in sehr guter Ubereinstimmung 
mit dem theoretischen Wert angesichts des recht einfachen Modelles, das 
der Deformationspotentialformel zu Grunde liegt. 

Wir sehen auch, dass die Breite der verbotenen Zone die gleiche Kon- 


zentrationsabhangigkeit zeigt, wie sie etwa BRAUNSTEIN, Moore und 
HERMAN?®) gemessen haben. 
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Die Vermutung von HERMAN), die besagt, dass das (111)- Band und 
das (100)- Band bei zunehmender Si-Konzentration mit verschiedener 
«Geschwindigkeit» sich vom Valenzband entfernen, muss prazisiert 
werden. Die Bander nahern sich, vom energetischen Nullpunkt aus ge- 
sehen, dem Wert bei 15 At% Si mit fast gleicher « Absolutgeschwindig- 
keit» (die proportional dem Wert Ey, ist), aber die «Geschwindigkeiten » 
haben entgegengesetztes Vorzeichen, das heisst, das (111)-Band steigt 
und das (100)-Band fallt mit zunehmender Si-Konzentration. Uber ein 
ziemlich grosses Konzentrationsgebiet haben wir die Beziehung 
|E,,| < |£,,| gemessen, das heisst, die Breite der verbotenen Zone 
miisste mit zunehmender Si-Konzentration abnehmen. Ein solches Ver- 
halten haben wir in unserer fritheren Arbeit’) bei der Bestimmung der 
Breite der verbotenen Zone aus Leitfahigkeitsmessung auch tatsdchlich 
festgestellt. Wir haben dort auch ausgefiihrt, dass dieses Verhalten kaum 
der physikalischen Realitat entspricht, sondern auf zu groben Voraus- 
setzungen tiber die Temperaturabhangigkeit der verbotenen Zone beruht. 

Falls man, wie dies GLICKSMAN§) implizite getan hat, die Verlagerung 
des Leitungsbandes mit dem Verlauf der Breite der verbotenen Zone 
identifiziert, ist es schwierig zu verstehen, weshalb iiber einen Bereich 
von 15 At % Si beide Leitungsbander wirksam sein sollen. Unser Resultat 
zeigt jedoch, dass sich das Leitungsband nur ungefahr halb so stark wie 
die Breite der verbotenen Zone mit zunehmender Konzentration ver- 
schiebt. Entsprechend wird natiirlich auch der energetische Abstand der 
zwei Leitungsbander weniger von der Konzentration abhangen. Dies 
erklart dann sofort, weshalb GLICKSMAN schon bei Zimmertemperatur 
von 10 bis 25 At % Si die Wirksamkeit beider Bander nachweisen konnte. 


5. Schluss 


Es ist uns gelungen, auf Grund unserer Messungen mit dem Modell von 
Enz*) die Suszeptibilitat im Gebiet der Eigenleitung von Ge-Si-Misch- 
kristallen zu verstehen und auszuwerten. Die Auswertung ist dabei tiber- 
raschend erfolgreich, indem zum Beispiel auch Freiheitszahlen einzeln 
bestimmt werden kénnen. Den Tieftemperaturast der Suszeptibilitat 
k6nnen wir nach wie vor noch nicht befriedigend interpretieren. Dazu 
wird zuerst eine vollstandige Theorie der Gittersuszeptibilitat notwendig 
sein. 


Dem Verein zur Férderung der Festkorperphysik an der ETH sind wir 
fiir die finanzielle Unterstiitzung dieser Arbeit sehr zu Dank verpflichtet. 
Herrn St YuAN verdanken wir die Durchfithrung der magnetischen 
Messungen und viele wertvolle Anregungen beim Abfassen dieser Arbeit. 
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Bestimmung von Elektronen-Wanderungsgeschwindigkeiten 
in Gasmischungen 


von A. Comunetti und P. Huber 
Physikalische Anstalt der Universitat Basel 


Zusammenfassung. Die vorliegende Arbeit beschreibt eine Methode, die sich zur 
prazisen Messung der Wanderungsgeschwindigkeiten von Elektronen in einigen 
Gasen von praktischer Bedeutung eignet. Die Messmethode gestattet gleichzeitig 
auch die Ermittlung der Diffusionskonstante und daraus die Berechnung der «- 
Zahlen, d. h. der auf die Gastemperatur bezogenen kinetischen Elektronentempe- 
ratur. 

Mitgeteilt werden die Wanderungsgeschwindigkeiten von Elektronen in Stick- 
stoff und den Gasmischungen A—N, und A-—CO, in Abhangigkeit der durch den 
Gasdruck dividierten elektrischen Feldstarke im Bereich von 0,1 bis 1 Volt/cm-: Torr. 


1. Einleitung 


Bei Verwendung der Ionisationskammer als Messinstrument ist die 
Kenntnis der Wanderungsgeschwindigkeit der Elektronen oder Ionen als 
Funktion von Feldstarke und Druck bedeutungsvoll. 

In den vergangenen Jahren wurden wiederholt Anstrengungen unter- 
nommen, iiber die verschiedenen, sich zum Teil widersprechenden Mess- 
ergebnisse beziiglich des Verhaltens von Elektronen in Gasen Klarheit zu 
verschaffen. Zu diesem Zwecke, wie auch aus praktischen Bediirfnissen, 
wurden neben den «klassischen» Methoden TownsEenps?1) und NIEL- 
SENS?) weitere Verfahren entwickelt. Es handelt sich dabei vorwiegend 
um die Ausmessung der Form von Jonisationskammerimpulsen oder um 
direkte Laufzeitmessungen wie beim Verfahren von STEVENSON®), das 
ausgebaut wurde von BorTNER, Hurst und SToNE*). Zu diesem Ver- 
fahren gehért auch das vorliegende, das man kurz als «Start-Stopp- 
Methode» bezeichnen kann. 


2. Theoretischer Teil 


Eine Gasmenge der Temperatur T und des Druckes p befinde sich im 
homogenen Feld E, eines Plattenkondensators (Fig. 1). Zur Zeit t = 0 
wird in der x-Richtung, senkrecht zu y und 2, ein «-Teilchen in das Gas 
geschossen. Langs der «-Spur entstehen Ionen und Elektronen. Da nur 
rund die Halfte der Reichweite des «-Teilchens aus dem ersten Teilstiick 
der Spur zur Ionisation ausgeniitzt wird, kann die spezifische Ionisierung 
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lings x als konstant angesehen werden. Zur Zeit ¢ = 0 sollen am Ort 
y = z=0 je Einheit Weglinge der Spur N Elektronen entstehen. Die 
geladenen Teilchen wandern in der z-Richtung und diffundieren zusatz- 
lich im Verlaufe der Zeit auseinander. Es wird spater gezeigt, dass unter 


Fig. 1 


Festlegung der Koordinaten im Plattenkondensator 


den vorliegenden Versuchsbedingungen fiir die Elektronenwolke zylinder- 
symmetrische Gestalt angenommen werden darf. Fiir diese wandernden 
und diffundierenden Teilchen gilt die Differentialgleichung®) : 

On 


iene D div grad n — div (nw) (1) 


Dabei bedeuten: » die raumliche Teilchendichte an der Stelle (y, z) zur Zeit ¢. 
w die Wanderungsgeschwindigkeit des Ladungsschwerpunktes. 
D die Diffusionskonstante. 


Bei zylindersymmetrischer Gestalt der Teilchenwolke lautet die Lésung 
der Gleichung (1) unter den vorliegenden Grenzbedingungen 


y? + (z— wt)? 


Aly 4 Dt (2) 


4a Di 


WAY eG bh) 


wenn N die Gesamtzahl der Elektronen je Spurlangeneinheit und ¢ die 
Wanderungszeit bedeuten. 

Im vorliegenden Falle interessiert der zeitliche Verlauf des Teilchen- 
stromes ® durch die x-y-Ebene an einer gegebenen Stelle z = z,. Dieser 
Teilchenstrom ist das Produkt aus der Teilchenzahl m’(z,, t), die sich zur 
Zeit t an der Stelle z; im Volumelement der Abmessungen Ax = 1, 


Az=1 und Ay von — oo bis + co befindet, der Wanderungsgeschwin- 
digkeit w und der Spurlange /,: 


+00 
= n'(4,t)-l,-w=1,- w | ny, %, t)dy (3) 
(z,— wt)? 
OS) sp) ee ee (4) 


V4 Dt 


~ 
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Es ist fiir das Folgende bequemer, mit dem reduzierten Teilchenstrom 


(5) 
zu rechnen. 

Figur 2 stellt den zeitlichen Verlauf der Funktion @’ dar. Die Kurve ist 
unsymmetrisch beziiglich des Maximums, da die Elektronenwolke wah- 
rend des Durchtritts durch die z,-Ebene in Ausdehnung begriffen ist. 


AG) 


Zeitlicher Verlauf des Elektronenstromes durch eine zur z-Richtung senkrechten 
Ebene 


Eine anschaulichere Darstellung dieser Asymmetrie des Teilchen- 
stromes lasst sich durch die Einfiihrung der sogenannten Diffusionslange 
1(é) gewinnen; sie ist definiert als der quadratisch gemittelte Abstand 
aller Elektronen von irgendeiner durch die Symmetrieachse der Ladungs- 
wolke gehenden Ebene. Die Rechnung gibt: 


12() = 2 Dt ~ (6) 


Figur 3 stellt in einigen Momentaufnahmen Ort und Grosse der La- 
dungswolke dar, die sich mit der Geschwindigkeit w in Richtung der 
positiven z-Achse bewegt. Es ist ersichtlich, dass die Asymmetrie mit 
wachsender Zeit abnimmt. Meistens ist diese Asymmetrie so gering, dass 
sie nicht beachtet werden muss. Die Grésse des dadurch entstehenden 


Fehlers wird unten abgeschatzt. 
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Fig. 3 
Momentaufnahmen der wandernden und sich ausdehnenden Elektronenwolke 
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Eine fiir die Messungen praktische bzw. notwendige Grésse ist die An- 
stiegszeit t der Funktion @’. Sie ist, wie aus Figur 2 ersichtlich, defi- 
niert als die Zeit, die verstreicht, bis die Funktion ®’ von 10% auf 90% 
ihres maximalen Wertes ansteigt. Fiir die Berechnung von rt betrachten 
wir vorerst den Fall, dass die Diffusion «eingefroren» sein soll. ®’ ist dann 
symmetrisch beziiglich ¢,,, dem Zeitpunkt, in dem ®’ = O'(t,,) ist. Fiir 
die Diffusionslange sei der Wert /,, = V2 Dt,, gewahlt. Dann ist: 


N 


/4 1 Diy 


Wir bezeichnen allgemein den Quotienten @’(¢)/®'(¢,,) mit y und heissen 
t, jenen Zeitpunkt vor ¢,,, in dem die Funktion ®’ den Wert v - O'(?,,) 
erreicht, also 


D'bn) = (7) 


[2,— wt,|? 


y-@O'(t,) =D't,,)€  4Dty 


(8) 


Definiert man noch 


t= Lng Ee Ly (9) 
so wird infolge z, — wt,, = 0: 
(w Ty)? 
yp=e- 4 De (10) 


Setzt man schliesslich fiir y die Zahlenwerte 0,1 bzw. 0,9 ein, so folgt fiir 
die gesuchte Anstiegszeit : 


Dae wae 

t= T1 — To = — P Diy - (1,52 — 0,32) = = De, (11) 
Mit der messbaren Grosse t findet man aus (11) bei gleichzeitig bekann- 
tem w die Diffusionskonstante D zu 


{GON 1 i ae 
D= (5% ee (re zw (12) 
Die eben ausgefiihrten Rechnungen basieren auf der Annahme zylinder- 
symmetrischer Gestalt der Ladungswolke. Diese Annahme ist dann 
gerechtfertigt, wenn die Diffusionslange /(#) klein ist gegeniiber der Lange 
s der startenden Elektronenwolke. Mit den Gleichungen (6) und (12) 
findet man: 
2 2 il 

[?(t) —— 5,8 be ae a 2,9 T2w2 (13) 
In den vorliegenden Experimenten erreichte der Quotient t/E,, héchstens 
den Wert 0,05. Bei einem Elektronenlaufweg vonz, = 5 cmwird/ x 0,15 cm; 
die Lange s betragt jedoch 1,3 cm. 
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Es werde noch der Fehler abgeschatzt, der durch die Annahme der ein- 
gefrorenen Diffusion wahrend des Durchtritts der Ladungswolke durch 
die z-Ebene entsteht. 

Entsprechend der Definition der Wanderungsgeschwindigkeit als der 
Geschwindigkeit des Ladungsschwerpunktes, 


ele y 2) udA 


ci a ae 14 
(CE oy 


(Die Integration erstreckt sich iiber einen alle Elektronen enthaltenden Raum 4; 
v bedeutet die Transportgeschwindigkeit der Elektronen) 


muss jetzt unterschieden werden zwischen: 

t, = Zeitpunkt der gréssten Elektronendichte in der z-Ebene. 

t, = Zeitpunkt des Durchtritts des Ladungsschwerpunktes durch die z-Ebenc. 
In Figur 4 ist somit die Lage von ¢, gegeben durch die Flachengleichheit 
der beiden schraffierten Gebiete. 


Fig. 4 
Zeitliches Nacheilen des Ladungsschwerpunktes gegentiber dem Maximum des 
Elektronenstromes 


Zur Berechnung von ¢,, differentieren wir die Funktion ®’ nach ¢: 


0®'(t) Nie ¢aw@itaa pr >”) 
ot 4a D RDP aon oi 


Fir 2 — (ut,,)? — 2 Dt,, = 0 ist 06’ /ot = 0, woraus 


an es) (2) (16) 


folgt. Unter der Wurzel kann (D/w?)? als kleine Grésse zweiter Ordnung 
vernachliassigt werden; z,/w ist die Wanderungszeit ¢, des Ladungs- 
schwerpunktes. Es gilt somit der Zusammenhang: 


Lei see (17) 
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Der Durchtritt des Ladungsschwerpunktes durch die z-Ebene erfolgt um 
das Zeitintervall 
it, =n (18) 


spiter als das Ladungsmaximum der Elektronenwolke. 


Unter Beniitzung von Gleichung (12) sowie z,/w =, liefert der Ver-|f 


Aisle o 19) | | 


gleich zwischen A? und ¢,: 


ts 5,8 \t 


In den vorliegenden Experimenten erreicht t/t,, héchstens den Wert | 


0,05; der Quotient (19) ist demnach kleiner als 1°/o. 


2.1 Die kinetische Elektronentemperatur 


Man versteht unter der relativen Elektronentemperatur ¢ den Quo- | | 


tienten 
1/2 m, u2 


roe. (20) | 


— WTAE 


Dabei bedeuten: m, die Elektronenmasse. 
m die mittlere statistische mean comer s mit elek- 
" trischem Feld £. 


u, die mittlere statistische Elektronengeschwindigkeit ohne elek- | 


trisches Feld bei der Gastemperatur T. 


Fiir den Nenner setzt man meist 3/2 k T. Den Zahler kann man folgender- | 


massen umformen : 

Eine einfache Betrachtung der Impulsbilanz®) der im elektrischen Feld 
wandernden Elektronen fihrt fiir die Wanderungsgeschwindigkeit zum 
Ausdruck: 


wn a4 (21) | 


mit A als der mittleren freien Elektronenweglange beim Einheitsdruck. | 
Diese Gleichung wird als Bestimmungsgleichung fiir 4 aufgefasst. | 
Weiterhin gilt zwischen der Diffusionskonstanten D und der freien Weg- | 


lange A der Zusammenhang: 
Au 


D=— (22) | 


3p 


A aus der vorstehenden Gleichung (21) in Gleichung (22) eingesetzt, ergibt 


it 


zusammen mit dem nur unter den vorliegenden Versuchsbedingungen | 


gultigen Ausdruck (12) 
oe 70 (+) 2U (23) 


mit U = z, E. Diese Gleichung versagt offensichtlich, sobald U eine ge- 
wisse untere Grenze unterschreitet. 
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Messapparatur 


3.1 Messverfahren 


Senkrecht zum homogenen elektrischen Feld wird ein «-Teilchen in das 
Gas geschossen, das einerseits das Gas ionisiert und dadurch die Aus- 
gangselektronen erzeugt, anderseits durch den Aufprall auf einen Szin- 
tillator einen Startblitz hervorruft, der die Zeitmarke ¢ = 0 liefert. Der 
Elektronenschlauch durchwandert den Messraum der Feldrichtung ent- 
gegen, an dessen Ende im «Stoppraum» durch Gasszintillation Stopplicht 
erzeugt wird, das die Zeitmarke ¢, liefert. Aus der Lange des Laufweges 
und der Wanderungszeit ¢, lasst sich die Wanderungsgeschwindigkeit 

berechnen. 


3.2 Prinzip der Anordnung 


Figur 5 zeigt in halbschematischer Darstellung die Ionisationskammer 
nebst einem Blockschaltbild der Elektronik. 

Die von der Po-Quelle (2) emittierten «-Teilchen laufen infolge starker 
Kollimation praktisch parallel zur Hochspannungselektrode (1) und 
treffen, nachdem sie 1/2 bis 2/3 ihrer Energie an das Gas abgegeben 
haben, auf den organischen Szintillator (3), wo sie Startblitze erzeugen. 

Der um die «-Spur entstehende Elektronenschlauch wandert auf 


= 9 
: 8 
(4) ‘eon 51-UVP | 
SS ee 5 5 2a SS 
7 
1 jy 12 


@ 2 aa ry 


RCA 6810 


Fig. 5 


Schematische Darstellung der Ionisationskammer 
1 Hochspannungselektrode ; 2 kollimierte a-Quelle; 3 Szintillator fiir Startimpulse ; 
4 Lichtleiter; 5 Fotovervielfacher; 6 Schutzringelektroden; 7 feinmaschige Gitter- 
elektrode als Abschluss des Messraumes; 8 Fotovervielfacher mit transparenter 
ausserer Elektrode im Abstand 0,10 cm vom Gitter; 9 Diskriminatoren mit EFP 
60-Sekundaremissionspentoden zur Erzeugung einheitlicher Signale kurzer An- 
stiegszeit; 10 Laufzeitkette mit anschliessender EFP 60-Stufe; 11 Koinzidenz- 
anordnung; 12 Zahlratenmeter 
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Grund des angelegten elektrischen Feldes von der Grosse 0,1 bis 1 kV/cm \f 
nach dem feinmaschigen Gitter (7). Hier verlassen die Elektronen den |f 
Messraum und treten in den «Stoppraum» ein, der zwischen dem Gitter |} 
und dem leitenden sowie transparenten Uberzug des Multiplierfensters | 


liegt. Der Laufweg im Stoppraum ist 1,0 mm, die Feldstarke etwa |} 
12 kV/cm. Infolge dieser hohen Feldstarke, die knapp unter der Durch- |f 


schlagsfeldstarke liegt, erzeugen die in den Stoppraum tretenden Elek- | 


tronen bei dem meist verwendeten Druck von 800 Torr (E/p etwa | 


15 V/cm Torr) Anregungen und Jonisation. Das dabei entstehende Licht 


wird vom Quarzfenstermultiplier 51-UVP registriert. Der so erzeugte 1 


elektrische Impuls dient als Stoppimpuls der Elektronenwolke. 


Start- und Stoppimpuls werden in je einem Diskriminator (9) zu elek- | 
trisch einheitlichen Signalen kurzer Anstiegszeit (10 bis 15 mys) um- } 
geformt. Der Startimpuls wird in der Laufzeitkette (10) verzégert (max. | 
9 us in 120 Stufen 4 75 mys) und wiederum durch einen Diskriminator | 


geformt. 


Stoppimpuls und verzégerter Startimpuls treffen sich in der Koinzi- | 
denzstufe (11), wo sie durch Begrenzer und Klippkabel zu kurzen Recht- | 
eckimpulsen (32 mus und 1,35 V) verwandelt an die Schwelle einer auf — 
1,5 V vorgespannten OA 85 Germaniumdiode gelangen. Die Koinzidenz- | 


impulse werden mit einem Zahlratenmeter (12) registriert. 


3.3 Lonisationskammer 


Figur 6 zeigt einen Schnitt durch die Ionisationskammer und die an- | 


grenzenden Teile. 
Das Poloniumpraparat sitzt auf der polierten Stirnflache eines Silber- 


stiftes von 0,9 mm Durchmesser. Da alle «-Spuren méglichst senkrecht | 


zum elektrischen Feld verlaufen sollen, so muss die Abmessung Z des 
Kollimatorkanals sehr klein sein gegeniiber seiner Lange X (X = 5 mm, 
Z = 0,1 mm). Die «-Aktivitat vor der Kanaléffnung war etwa 20 s-1. 

Figur 7 zeigt Auf- und Grundriss der «-Quelle mit Kollimator und 
Szintillator. Als Szintillator dient ein Plastic (National Radiac) mit einer 
Abklingzeit von knapp 5 mus. Der Lichtleiter aus Luzit fithrt das Licht 
mit geringen Verlusten dem Multiplier RCA 6810 zu, der sehr rasch 
ansteigende (etwa 8-10 mys) Impulse liefert, die etwa 15mal iiber dem 
Untergrund liegen. Die Multiplierausgangsimpulse, die an der letzten 
Dynode abgegriffen werden (Fig. 12), betragen etwa 10 bis 20 V und 
steuern direkt die Diskriminatorstufe (Fig. 13). 

Das Gitter, das den eigentlichen Messraum abschliesst, besteht aus 
einem Phosphorbronzedrahtgeflecht mit 0,1 mm Drahtdurchmesser und 


0,27 mm Maschenweite. Es ist straff gespannt und mittels Araldit auf 
einen Messingring gekittet. 
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Fig. 6 
Querschnitt durch die lonisationskammer 
1 Flansch fiir Stoppmultiplier; 2 Multipliergehause mit Anschlussflansch an den 
Habn zur Hochvakuumpumpe; 3 Stoppmultiplier 51-UVP; 4 Anschlussrohr fiir 
Gaskreislauf; 5 Keramikzylinder als Kammerwand; 6 Teflonrohr mit seitlichen 
Bohrungen (leitet das zirkulierende Gas zwischen die Schutzelektroden) ; 7 Isolier- 
ring fiir Kammerverschluss; 8 Isolierring als Trager des Eisenzylinders 9, der auf 
‘Kathodenpotential des Startmultipliers ist; 10 Isolierrohr als Multipliergehause; 
11 Spannfeder zur Anpressung des Startmultipliers an den Lichtleiter (3 Stiick); 
12 Startmultiplier RCA 6810; 13 Kammerdeckel aus Eisen als Hochspannungs- 
elektrode; 14 Anschluss fiir Schutzelektrode (Teflondurchfiihrung); 15 Keramik- 
stiitzen als Trager fiir Schutzelektrode (3 Stiick); 16 Anschluss fiir Gaskreislauf 
bzw. Vorvakuumpumpe; 17 Gitteranschluss (Teflondurchfiihrung) 


Fig. 7 
Auf- und Seitenriss von «-Quelle und Szintillator 
1 Hochspannungselektrode bzw. Kammerdeckel; 2 Silberstift mit Poloniumpra- 
parat; 3 Quellenhalter mit Kollimator; 4 Lichtleiter mit Al-Uberzug; 5 Szintillator 
mit Aluminiumreflektor; 6 Schutzringelelktrode; 7 nutzbarer Bereich der «-Spuren 
fiir die Elektronenerzeugung 


920 A. Comunetti und P. Huber H.P.A. 


Der Stoppmultiplier, ein Quarzfenstermultiplier mit Frontkathode, 
registriert das im Stoppraum entstehende Licht. Die Aussenseite des 
Quarzfensters ist mit einer leitenden Schicht*) tiberzogen, die folgende 
Eigenschaften hat: 

Der elektrische Widerstand einer quadratischen Schichtflache, ge- 

messen iiber zwei gegeniiberliegenden Seiten, ist etwa 1 RQ; die Schicht | 

ist reib- und kratzfest. Optische Durchlassigkeit bei: 
5000A 90%; 4000A 80%; 3000A 50%; 1900A 25%. | 


3.4 Gasreinigung und Gaskreislauf 


Ausser bei den Messungen an Stickstoff war das zur Hauptsache ver- 
wendete Gas Argon. Es wurde deshalb der Reinigung dieses Gases beson- 
dere Aufmerksamkeit geschenkt. Das Flaschenargon (Reinheitsangabe 
der Firma 99,8°) wurde sogleich nach Einfiillen in die Kammer wahrend 
nahezu einer Stunde durch einen heissen (etwa 800°C) Uranofen ge- | 
pumpt. Die Grésse der Stoppimpulse, die von der Gasreinheit abhangt, | 
konnte als qualitatives Mass fiir den Reinheitszustand des Argon ver- 
wendet werden. So konnten bei gereinigtem Argon bei den kleinen 
Zeitkonstanten des Stoppmultipliers (50 bis 100 mus) keine Stopp- | 
impulse mehr beobachtet werden, wahrend sie bei Argon aus der Flasche | 


+ 
VV 
Fig. 8 

Schematische Darstellung des Gaskreislaufes 

1 lonisationskammer; 2 Manometer; 3 Hochvakuumhahn; 4 Membranpumpe; 
5 Mischahn; 6 Ampulle fiir Gasproben; 7 Einlass fiir Zusatzgase; 8 Kiihlfalle; | 
9 Uranofen; 10 Kiihler; I Reinigungskreislauf; IT Mischkreislauf; HV Hochvakuum; 

VV Vorvakuum | 


2) Wir sind der Firma Geratebau A.G. in Balzers fiir die Herstellung dieser 
Schicht sehr zu Dank verpflichtet. 
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‘oder bei gereinigtem Argon mit 0,1° N,-Zusatz gut beobachtbar waren 
und zu Messungen verwendet werden konnten. 

Figur 8 stellt schematisch den Gaskreislauf dar. Die Gasreinigung 
erfolgt im Kreislauf I durch den Uranofen (9); die Herstellung der Gas- _ 
mischung geschieht im Kreislauf II unter Zuhilfenahme eines speziellen 
Hahns (5), der gestattet, ein Zusatzgas in gewiinschter Menge einzu- 
schleusen. Dieser Hahn ist dargestellt in Figur 9. 


LA 


RoostisstS) 


Fig. 9 

Schnitt durch den Mischhahn (Fig. 8, Pos. 5), 
1 Gaseintritt; 2 Einschleuskammer (drehbarer Hohlzapfen mit drei Stellungen: 
Durchlass (gezeichnet), Auspumpen, Einbringen des Zusatzgases); 3 Gasaustritt; 
4 Verbindungsrohr zum Auspumpen der Einschleuskammer; 5 evakuierter Raum, 
dauernd an der Hochvakuumpumpe. Um 120° versetzt gegeniiber den Anschliissen 
1 und 4 ist der Einlass fiir die Zusatzgase (Fig. 8, Pos. 7); er ist in dieser Figur 

nicht gezeichnet, da er vor der Schnittflache liegt 


Die Gaszirkulation erfolgt durch eine Membranpumpe mit rund 
70 cm? Hubvolumen (Fig. 10). Die Wahl einer Membranpumpe gegeniiber 
einer Zentrifugalpumpe hat folgende Griinde: Wahrend des Pumpvor- 
ganges verandert sich der Druck im System periodisch (etwa 10%). Diese 
Druckveranderungen nebst der Zirkulation sorgen fiir eine bessere Gas- 
durchmischung in kleinen Totraumen (Manometer, Rohransatze usw.) 
als das bei einer stationaéren Str6mung der Fall ware. Die Pumpe dient 
auch zur Feinregulierung des Druckes vor der Messung sowie zur Volum- 
verminderung des Systems, um Gasproben ohne Druckverlust entnehmen 
zu koénnen. Durch Verschliessen des Hahns (4) in der Olleitung zwischen 
Membran und Quecksilber wird wahrend der Messung der Druck konstant 
gehalten. me 

Die Druckmessung erfolgt mit einem Quecksilbermanometer und 
einem Druckiibertragersystem zwischen Quecksilber und Gas (Fig. 11). 
Die Teflonmembran des Druckiibertragers ist horizontal angeordnet. Bei 
einseitigem Uberdruck legt sich die Membran an die mit feinen Lochern 
durchbohrten Anschlagsbegrenzungen an. Von der Membran wird der 
Druck mit gut entgastem Ol auf das eigentliche Manometer itbertragen. 
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Fig. 10 
Membranpumpe | 
1 Pumpengehause; 2 Teflonmembran; 3 Riickschlagventile; 4 Hahn; 5 Schauglas 
mit Elektroden; 6 Wolframelektroden fiir Relaisbetatigung; 7 Kompensations- 
<efass; 8 Anschluss fiir Druckluftflasche mit Reduzierventil; 9 Magnethahn (ge- | 
schlossen, wenn stromlos); 10 Relais zur Hahnbetatigung 


m0 


Hobe 


Fig. 11 
Manometer mit Druckiibertragersystem 


Zur Festlegung der Nullstellung der Membran wird das rechte Mano- 
meterrohr verschoben, bis das Quecksilber im linken Schenkel auf 
Membranhthe ist. Die Genauigkeit dieser Druckmessung liegt bei etwa 


+ 1mm; das heisst, bei einem Gesamtdruck von 800 mm ist die relative 
Genauigkeit rund 19/5. 


3.5 Elekironischer Teal 
In Kapitel 3.2 ist in groben Ziigen das Prinzip erwahnt. 
Der Startmultiplier RCA 6810 wird mit negativer Hochspannung be- 


trieben. An der letzten Dynode werden positive Impulse abgenommen. 
Figur 12 zeigt das Prinzipschaltbild des Vervielfacherausganges. 
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Der Stoppmultiplier Philips UVP-51 ist mit positiver Hochspannung 
betrieben ; prinzipiell ist die Schaltung wie in Figur 12, wobei jedoch der 
Kondensator C, fiir die Multiplierhochspannung dimensioniert sein muss. 


RCA 6810 


| Diskriminator 


A 


Dy Dis 


|. Ghas 


Fig. 12 
Prinzipschaltbild der Multiplierausgange 


R, ist in Stufen verstellbar entsprechend Zeitkonstanten von 30 mus bis 
1 ws. Der Diskriminatorpegel der anschliessenden EFP 60-Stufe ist ge- 
eicht von 0,5 bis 20 V. 

Unmittelbar an die Multiplierspannungsteiler angebaut sind sowohl 
beim Stopp- als auch beim Startmultiplier die EF P 60-Diskriminatoren 
(dargestellt in Fig. 13). Die Schaltung der Diskriminatoren stammt im 
wesentlichen von Lewis und WELts‘°). Diskriminator-Ausgangsimpulse: 

Grésse — 30 V (bei offenem Ausgang), 

Anstieg etwa 15 mus, Dauer etwa 0,3 ws (Impedanz 70 Ohm). 


is 7480" 
UY > 


Fig. 13 
EFP 60-Diskriminator 


Die geformten Startimpulse werden in einer Laufzeitkette verzogert. 
Diese Verzégerungskette hat bei einer Impedanz von 75 Ohm eine maxi- 
male Verzégerung von 9 ws in 120 Stufen zu 75 mus. Die Lieferfirma *) gibt 
die Genauigkeit in jeder Stellung des Abgriffs zu 1% an. Diese Angabe 
wurde gepriift, indem zwischen Eingang und Abgriff der Kette die 


*) AD-YU Electronics Lab., 249 Terhune Ave., Passaic, N. Y. 
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Phasenverschiebung beobachtet wurde, das heisst die zur Erreichung der 
Phasenverschiebung Ay = 0 notwendige Frequenzabweichung Af von 
einer zur eingestellten Verzdgerung gehérenden Nennfrequenz f. Im meist 
verwendeten Bereich der Laufzeitkette wurde die Genauigkeit etwas 
besser als 1°4 befunden. 


Zur Verbesserung der Impulsform am Ausgang der Kette mussten die | 


von der Firma angebrachten Bananensteckeranschliisse entfernt und die 


Zuleitungen geandert werden. Der Ausgangsimpuls muss hochohmig vom 


Schleifkontakt abgenommen werden; seine Grosse ist infolge der Damp- 


fung eine Funktion der Schleifkontaktstellung. Der negative Ausgangs- | 
impuls wird deshalb in einer E180F Begrenzerstufe in einen positiven | 


Impuls konstanter Héhe verwandelt. Dieser Begrenzerstufe geht ein 


Diskriminator voraus, dessen Pegelhéhe mit der Schleifkontaktstellung | 


der Kette geregelt wird. Die Impulse der Begrenzerstufe werden in einem 
EFP 60-Trigger in ihre urspriingliche Form und Grosse verwandelt. 
Stoppsignal und verzégertes Startsignal treffen sich in der Koinzidenz- 


anordnung (Fig. 14). Zwei E180 F begrenzen die Impulshohe der Einzel- — 
impulse bei der effektiven Anodenimpedanz von 75 Ohm auf 1,35 V. — 
Durch den Zusammenbau beider Begrenzerstufen eriibrigen sich Kabel — 


Pa Fy 04 250V 


70mA 


Ke 4m 150.0 kabel 


Fig. 14 
Koinzidenzanordnung 


zwischen ihren Anoden und der eigentlichen Koinzidenzstufe; es lasst 
sich so ein Faktor 2 in der Impulshéhe gewinnen, falls man von der Ver- 
wendung von 300-Ohm-Kabel absehen will. Ein 4 m langes, am Ende 
kurz geschlossenes 150-Ohm-Kabel formt die in ihrer Grésse bereits nor- 
mierten Impulse zu Rechteckimpulsen von 32 mys Dauer. 

Bei geniigend grosser Impulsrate ist die Impulsbeobachtung mit einem 
Oszillographen sehr bequem; sie gestattet vor allem das rasche Auffinden 
der Koinzidenzstellung der Verzégerungskette. Der Oszillograph ist dabei 
an die mit KO bezeichneten Klemmen angeschlossen und ersetzt so die 
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Koinzidenzstufe. Die gleichzeitige Beobachtung mit einem Zdhlraten- 
meter verbessert die Ablesegenauigkeit. Uber das Auflésungsvermégen 
handelt der Abschnitt 4.4. 


4. Messung 
4.1 Eimwirkung dey Form der Multiplierimpulse auf die Laufzeitmessung 

Die elektrischen Signale des Startmultipliers haben eine sehr kurze 
Anstiegszeit (etwa 5 mys). Der Impulsanstieg kann als gleichzeitig mit 
dem Erzeugungsmoment der Elektronen durch das «-Teilchen angesehen 
werden. 

Bei den Stoppimpulsen ist vorerst zu untersuchen, ob sie tatsachlich 
ein Abbild der Elektronendichtefunktion in der Gitterebene darstellen. 

Die Dichte der in den Stoppraum eintretenden Elektronen sowie ihre 
Energie sind viel zu gering, um im benutzten Gase geniigend registrier- 
bares Licht zu erzeugen. Deshalb ist es notwendig, im Stoppraum bei 
hohen Werten von E/# (10 bis 20 V/cm Torr) die Elektronen zu, beschleu- 
nigen, bis sie geniigend Licht zu erzeugen vermégen. Man kann annehmen, 
dass bei fester Stoppraumfeldstarke die Intensitat des erzeugten Lichtes 
proportional zur Elektronenzahl im Stoppraum sei. Der Momentanwert 
dieser Anzahl ist mit einer sehr kleinen zeitlichen Verschiebung — zur 
Hauptsache der Laufzeit im Stoppraum — proportional zur Elektronen- 
dichte in der Gitterebene. Die Stoppraumlaufzeit und die endliche Dauer 
der Lichtprozesse bewirken ein «verschmiertes» Abbild der Elektronen- _ 
dichtefunktion der Gitterebene. 

Um einen quantitativen Anhaltspunkt iiber die Grésse der durch die 
Stoppraumlaufzeit und die Lichtemission bewirkten Verzégerungen zu er- 
halten, wurde die «-Quelle direkt auf das Gitter gesetzt, so dass die «- 
Spuren durchschnittlich 0,5 mm vor dem Gitter verliefen. 

Es bedeuten: +, die auf Grund der Diffusionstheorie errechnete Impulsanstiegs- 


zeit, wenn die Elektronen den Messweg 2 zurticklegen. 
t. die gemessene Impulsanstiegszeit beim namlichen Messweg z. 


Nach Gleichung (11) folgt bei gleichem E/f, das heisst gleichem w fiir 
zwei verschiedene Messwege 2, und z,, die Proportion: 


Tay = (24) 
TZ Aa 
Die Stoppraumfeldstarke soll ebenso wie die Messraumfeldstarke fiir 
beide Laufwege z, bzw. z, unverandert bleiben. 
Durch die Vorgange im Stoppraum sind die beiden Messgrossen T,, und 
T,, um die gleiche Zeitdauer At zu gross. 
Reduziert man den Messwert t;, mit Vale deren Grésse im vorliegen- 
den Falle 0,1 ist, so folgt: 
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% toe (t, + At) /# S73 0 Az (25) 
ay 2 cal zy 0 
Die Grosse At = 1’ — 7, findet man mit Gleichung (25) zu 
Tv, —t, \/% =0,9-Arx At (26) | 
0 1 By 


Es zeigt sich, dass die Differenz (26) bei hhern Werten von E /p im Mess- 
raum (von 1 bis etwa 0,4) einigermassen konstant ist (etwa 50 mus) und | 
bei Abnahme von E/p sich verkleinert. Diese Verkleinerung lasst sich | 
durch einen geringen Durchgriff des konstanten Stoppraumfeldes in das 
abnehmende Messraumfeld erklaren. Das Experiment zeigt hingegen 
auch, dass der Durchgriff des Stoppraumfeldes bei der Laufzeitmessung 
(z = 50 mm) wirklich vernachlassigbar ist. 


4.2 Gasanalysen 


Nach Abschluss jeder Messung wurde jeweils eine Gasprobe zur Ana- 
lyse in eine Glasampulle eingeschmolzen. Die mittels Massenspektrometer 
durchgefiihrten Gasanalysen ergaben folgendes Ergebnis: *) 


Alle Angaben sind in Einheiten von 10-* des Totaldvuckes; Messgenauigheit 15-20% 


Zusammen- 
setzung H, | CH4|C2Ha} Ny 

BSE AL OG IN Ae OE sh | Aa) 6 10; 6\ ane 
AS ON9SS No 702 2.5) (80 5 4 ZO mas <1 S25 
INE AQIOE INey || Zar |) Oxo) ale |) 27/0) 4 IO) 50) 2) es) ees 
A+0,48% N, | 35 | 0,6) 1,2 | 490 6 UO) SAVES eS! ee 3} 
Aa 1T90% Ne | 25 | 035) 13 12200 5 15: Seon ese <i =2,5 
A+4,60% N, | 35 | 0,6} 1,1 4300 6 OFS oi 20) Si ale Ret 
N, 140 | 0,6} 2 LO? PSO" 21) OF 5a CaO 5, RO) aes 
INSEAD (COI) WZ | al oy |) —= | <5 2080 
ING OY ey CO AA0) 1 O70 aU |) easy) est 4950), Sis OFS) sa 5255 


®) Totalverunreinigung von Methyl-, Athyl-, Propyl-, Butylalkohol und Diathyl- 
ather. 


>) Totalverunreinigung von Propen, Buten, Hexen, Hepten und Oktylalkohol. 


¢) Totalverunreinigung von Butan, Pentan, Hexan, Heptan, Oktan und Penten. 
— bedeutet nicht gemessen. 


4.3 Spannungsmessung 


Die Kammerspannung U, aus der sich die Feldstarke E berechnet, 
wurde mit Hilfe eines elektrostatischen Voltmeters (STARKE und SCHRO6- 
DER) direkt zwischen Gitter und Hochspannungselektrode relativ gemes- 
sen. Die Reproduzierbarkeit dieser Messung liegt bei wenigen Promillen. 


*) Herrn Prof. G. HoureRMaANS und Herrn Dr. EBERHARDT danken wir fiir die 
Durchfiihrung der Gasanalysen. 
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Zur Eichung diente ein Siemens-Halske Prazisionsdrehspul-Instrument. 
Ein speziell angefertigter Vorwiderstand aus Konstantandraht (Silko- 
band) von 1,499 MOhm erweiterte den Messbereich des Instrumentes auf 
4500 V. Diese Spannungsmessanordnung wurde in einer Kompensations- 
schaltung mit zwei verschiedenen Normalelementen verglichen. Die Span- 
nungsmessung erreicht eine Genauigkeit von 0,5 bis 1%. 


4.4 Laufzeitmessung 


Die momentane Grésse der Stoppimpulse ist abhangig von der Gitter- 
spannung, der Be LS Se ae im Messraum sowie dem vor- 
liegenden Gase. 

Meistens wurde die Chicane knapp unter der Durchschlags- 
spannung gewahlt, einerseits um grosse Lichtausbeute zu erhalten, 
anderseits um die Elektronenwanderungszeit im Stoppraum klein zu 
halten. Vor jeder Messung wurde die Multiplierverstarkung auf den 
grossten zuldssigen Wert gebracht. Nun wurde die Messraumspannung U 
tiber den ganzen Messbereich variiert um festzustellen, welches die 
kleinste auftretende Stoppimpulsgrésse war. Diese Stoppimpulsgrésse 
wurde nun gewahlt (zum Beispiel Uy, = 10 V) und wahrend der Messung 
durch Variation der Multiplierverstarkung konstant gehalten. 

Bei festem Diskriminatorpegel von v U, Volt (vy meistens 0,2 bis 0,5) 
sowie der mittels Oszillograph gemessenen Anstiegszeit t lasst sich die 
Zeit t, (Fig. 2) berechnen, um die das Stoppsignal verfriiht ist. Diese 
Zeitkorrektur, die zu der an der Laufzeitkette abgelesenen Zeit zu addie- 
ren ist, berechnet sich zu 


rt, =0,8t |/im a (27) 
Vv 


Die Wanderungszeit im Stoppraum einschliesslich Abklingzeit der 
Lichtprozesse ist dabei nicht beriicksichtigt. Der dadurch bedingte 
Fehler diirfte meistens unter 0,5°% liegen. Dieser Fehler wird teilweise 
durch den erwadhnten geringen Durchgriff des Stoppraumfeldes in das 
Messraumfeld kompensiert. 

Zur Laufzeitmessung wurde meist zuerst die Kammerspannung grob 
gewahlt und anschliessend die Verzdgerungszeit aufgesucht, die die 
grosste Koinzidenzimpulsrate lieferte. Bei Laufzeiten, die gross waren 
gegeniiber der Stufenzeit von 75 mys, wurde die Kammerspannung fein 
nachgestellt, bis die Koinzidenzimpulsrate maximal wurde und die be- 
nachbarten Verzdgerungsstufen gleiche Impulsraten aufwiesen. Bei 
Laufzeiten, denen gegeniiber 75 mys schon eine bedeutende Stufe dar- 
stellten, wurde durch Spannungsvariation erreicht, dass zwei unmittelbar 
benachbarte Verzégerungsstufen die gleiche Koinzidenzrate zeigten. 
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Als Beispiel fiir die zeitliche Auflosung sei aufgefihrt: 


Argon+1% N, 


Laufzeitkette Pos. |Imp./min 


Das erste Beispiel zeigt eine Messung bei der das zeitliche Auflosungs-, 
vermégen der Koinzidenzapparatur ersichtlich nicht ausgenititzt wird; 
eine Stufe der Laufzeitkette ist bereits 3°4 des Messwertes. 

Das zweite Beispiel zeigt eine Messung mit voller Ausniitzung des Auf- 
losungsvermogens. 


Messergebnisse 


Die aus den Messungen der Laufzeit berechneten Werte der Wan- 
derungsgeschwindigkeit in Abhangigkeit von der durch den Gasdruck 
dividierten Feldstarke sind dargestellt in den Figuren 15 bis 18. 

Die Figuren 15 und 16 stellen die Ergebnisse der Messungen an den 
Gasmischungen A-N, dar. 


Argon - N, nl 
CH Se ERE 46 
W aS Protas 800 Tarr, T= 303 °K “ 
20 (100-N) hop, +0 to Ly, 


15 
10 
Volt 
“b cm-Tor 
OSL 1 ! joe aoe Ee (a ee ee eee 
0 Of 02° O70 OF OF “len G7. CimngGTaTO 


Fig. 15 
Elektronen-Wanderungsgeschwindigkeit in A-N, 
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Die vollstandige Reproduzierbarkeit der Herstellung von A-N,- 
Mischungen ist allgemein besser als 0,5%. Unter unabhangig hergestellten 
Mischungen ist dabei zu verstehen, dass der ganze Messvorgang ein- 
schliesslich aller Vorbereitungen — Auspumpen der Kammer auf Hoch- 


on Argon - WN, 
Uo et Pao 
= Pyop ~ £00 Torr. T= 303 °K eee 
20 (100-1) of + N %ofoy WAL 


Fig. 16 
Elektronen-Wanderrungsgeschwindigkeit in A-N, 


vakuum, Einfiillen von Argon und Reinigen im Kreislauf durch den 
Uranofen, Zugeben des N, (bzw. CO,) und Mischen im «kleinen» Kreis- 
lauf — wiederholt wurde. 

Die hier vorliegenden Wanderungsgeschwindigkeitsmessungen in A-N,- 
Mischungen sind mit einer Ungenauigkeit von etwa 1,5°% behaftet, die 
E|p-Werte mit einer solchen von rund 1%. 

Figur 17 gibt die Resultate der Messungen an A—CO,-Mischungen 
- wieder. Bei diesen Gasmischungen waren die Stoppimpulse meistens 
bedeutend kleiner als bei den A—-N,-Mischungen. Die Durchfiihrung der 
Messungen war schwieriger; das Anbringen der Laufzeitkorrektur un- 
sicherer. Die Abweichungen der Wanderungsgeschwindigkeitsmessungen 
unabhiangig hergestellter Mischungen betrugen rund 1,5°%, so dass mit 
Einbezug der Laufzeitkettentoleranz die absoluten Werte zu + 2,5% 
dargestellt sind; die E/p-Werte sind auf rund 1% bekannt. Die gestrichelt 
eingezeichneten Kurvenstiicke entstammen Messungen von ENGLISH und 
Hanna’) an Mischungen von 1%, 2,1% und 5%. 

Figur 18 gibt die Messergebnisse an Reinstickstoff wieder und vergleicht 
diese mit den Ergebnissen anderer Autoren. Die Genauigkeitstoleranz ist 
fiir die Wanderungsgeschwindigkeiten 1,5%, fiir die E/p-Werte 1%. 
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Fig. 17 
Elektronen-Wandergeschwindigheit A—CO, 
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Elektronen-Wanderungsgeschwindigkeit in N,; Vergleich mit den Messungen an- 
derer Autoren 


Diskussion 
Betrachtet man den Kurvenverlauf der Figuren 15 und 17, so fillt 
sofort auf, dass die Wanderungsgeschwindigkeit bei bestimmten Gas- 
mischungen im vorliegenden Messgebiet ein Maximum durchlauft. Im 
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weiteren bemerkt man auch, dass die Wanderungsgeschwindigkeiten in 
den Gasmischungen grdsser sind als in den einzelnen Komponenten. Es 
drangt sich sofort die Frage nach dem Mechanismus der Stossvorgange 
der Elektronen mit den Gasatomen oder Molekiilen auf. Die Beantwortung 
dieser Frage setzt die Kenntnis der ¢-Zahlen voraus, die, wie am Schluss 
des Kapitels 2 gezeigt wurde, aus dem Kurvenanstieg der Stoppimpulse 
berechnet werden kénnen. In der dargelegten Arbeit wurden die Stopp- 
impulsanstiege lediglich zu Korrekturzwecken verwendet. Die aus den 
Kurvenanstiegen nach Gleichung (23) errechneten e-Werte sind wohl von 
einer verniinftigen Grésse, aber noch zu wenig genau, um sie fiir weitere 
Aussagen verwenden zu kénnen. 

Vergleicht man das dargelegte Messverfahren mit den bis dahin be- 
kannten, so stellt man folgendes fest: 

Bei allen Methoden — die klassischen ausgenommen — arbeitet man mit 
_ Elektronenlawinen, die meist in statistischer Zeitfolge auftreten. Jeder 
einzelne Elektronenschwarm gestattet prinzipiell die Messung der Wande- 
rungsgeschwindigkeit sowie der Diffusionskonstante bzw. der kinetischen 
Gastemperatur e. Die verschiedenen Messgréssen treten jedoch mitein- 
ander in Erscheinung. Fiir eine exakte Messung der Wanderungs- 
geschwindigkeit muss der Diffusion Rechnung getragen werden. 

Die vorliegende Methode gestattet die direkte Beobachtung der Longi- 
tudinaldiffusion des Elektronenschwarms. Obwohl die Methode von 
STEVENSON?) das prinzipiell auch gestattet, so hat die hier beschriebene 
den Vorteil, dass sie eine bedeutend gréssere Anzahl von Elektronen fiir 
das Stoppsignal verwendet und dass ein Multiplikationsprozess im homo- 
genen elektrischen Feld stattfindet. 

Es ist naheliegend, die vorliegende Einrichtung dahin abzuandern, dass 
an Stelle des Multipliers ein Kollektor gesetzt wird, der die ankommenden 
Elektronen nach einer vorausgehenden Verstarkung durch Multiplikation 
im Stoppraum registriert. In dieser Richtung ist eine weitere Arbeit im 
Gange. Die direkte Beobachtung der elektrischen Impulse erweitert die 
Anwendung der Methode bedeutend, da keine Anforderungen an die 
Leuchteigenschaft des Fiillgases gestellt werden miissen. 

Der Kommission fiir Atomwissenschaft des Nationalfonds danken wir 
fiir die finanzielle Unterstiitzung dieser Arbeit. Danken méchten wir auch 
Herrn WEYENETH und Herrn Ast fiir die Herstellung der verschiedenen 
Messeinrichtungen, ebenfalls Herrn Finx fiir seine Mithilfe bei den Mes- 


sungen. 
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Uber Maser-Wirkung im optischen Spektralgebiet 
und die Méglichkeit absolut negativer Absorption 
fiir einige Falle von Molekiilspektren (Licht-Lawine) 


von F. G. Houtermans 
Physikalisches Institut der Universitat Bern 


Als Maser werden Anordnungen bezeichnet, in welchen die Population 
eines energetisch héheren Zustands eines atomaren Systems pro Einheit 
des statistischen Gewichts absolut hdher ist als diejenige in einem ener- 
getisch tieferen Zustand. In solchen Systemen ist durch den Elementar- 
prozess der erzwungenen Emission (E 11) die Méglichkeit gegeben, das 
System zu koharenten Schwingungen anzuregen oder zur Verstaérkung 
eingestrahlter Frequenzen zu beniitzen. In allen Fallen setzt die Maser- 
Wirkung die Existenz eines extremen thermodynamischen Nicht-Gleich- 
gewichts voraus, das durch Einstrahlung geeigneter Frequenzen in einem 
Hohlraum-Oszillatore, optischer Pumpen oder Elektronenstoss-Anregung 
bewirkt und durch eine fiir das Verhdaltnis der Populationen des héheren 
und tieferen Anregungszustandes massgebende relative negative Tempe- 
ratur charakterisiert wird. 

Wahrend im Mikrowellenbereich die Maser-Technik bis zu hoher Voll- 
kommenheit ausgearbeitet ist und zum Beispiel auf dem Gebiete der 
Radioastronomie bereits wichtige Anwendungen gefunden hat, ist die 
Anwendung der erzwungenen Emission auf das infrarote und optische 
Spektralgebiet erst kiirzlich durch SCHAWLow und Townes und andere 

(Pro 58, ScH 58) diskutiert worden. 

Die erwahnten Arbeiten diskutieren Falle von Atomspektren, vor- 
nehmiich der Alkalien oder Edelgase, in welchen die Maser-Bedingungen 
der Uberpopulation eines energetisch héheren von zwei angeregten Zu- 
standen durch optisches Pumpen oder durch geeignete Bedingungen der 
Elektronenstoss-Anregung oder durch Stésse zweiter Art eines Zusatz- 
gases erreicht wird. Die Publikation dieser Arbeiten veranlasst mich, 
einige Uberlegungen zu publizieren, die ich 1932 vorgeschlagen und seit- 
her mit zahlreichen Freunden und Kollegen diskutiert, aber aus technisch 
bedingten Griinden niemals zu publizieren Gelegenheit gefunden habe. 

Es gibt namlich in der Molekularspektroskopie eine Anzahl von Emis- 
sionsspektren von angeregten Molekiilen, die automatisch die oben er- 
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wahnte Maser-Bedingung der absoluten Uberpopulation eines Zustandes 


hoherer Energie gegentiber dem Endzustand erfiillen. 


Es handelt sich hier um Spektren, in denen im oben definierten Sinne | 


der Fall einer praktisch unendlich hohen negativen relativen Temperatur 
zwischen zwei Zustanden automatisch realisiert ist. 


Diejenigen Molekularspektren, fiir welche die M aser-Bedingungen 
automatisch erfiillt sind, sind die unter Emission eines Photons produ- 
zierten Spektren eines angeregten Molekiils, die zu einem Endzustand 
auseinanderfliegender Atome fithren, deren relative kinetische Energie 
weit tiber der mittleren kinetischen Energie der in der Gasentladung vor- 
lieger:den Dissoziations- und translatorischen Gastemperatur liegt. 


Es sind dies die in der Nomenklatur von FINKELNBURG (FI 38a) als 
Emissionsspektren der Typen I, II und III bezeichneten Spektren, die 
namentlich bei solchen Elementen auftreten, die im Grundzustand keine 
oder nur locker gebundene van-der-Waals-Molekiile bilden, aber relativ 
stark gebundene angeregte Molekiilzustande besitzen. Es sind dies vor 
allem die Edelgase, die Erdalkalien sowie die Elemente Mg, Cd, Hg sowie 
das Triplettsystem des Wasserstoffs und der Alkalimolekiile. 


Als typisches Beispiel eines solchen kontinuierlichen molekularen Zer- 
fallsspektrums mag das 1865 von PLUCKER und HitrTorF (PL 1865) ent- 
deckte H,-Kontinuum dienen, das sich von J 5000 A bis 1200 A mit einem 
Maximum bei 2500 A erstreckt (F1 38a, S. 185) und als kontinuierliche 
Lichtquelle fiir Absorptionsmessungen im UV in der Wasserstofflampe 
vielfache Anwendung gefunden hat. 

Nach der von WINAUS und STUECKELBERG (WI 28) gegebenen Deutung 
stellt das genannte grosse Wasserstoffkontinuum einen Ubergang aus 
dem dem Triplettsystem angehérigen Zustand 1so2so0 32, in den 
Zustand 1 so 2 fo 32’, dar. Der letztgenannte Zustand ist jedoch nach 
dem Pauliprinzip nicht stabil, sondern ist reprasentiert durch zwei neu- 
trale H-Atome im Grundzustand, die mit parallelem Spin mit einer rela- 
tiven kinetischen Energie zwischen etwa 2 eV und etwa 8 eV auseinander- 
fliegen. Unter den fiir die Emission des Wasserstoffkontinuums in Frage 
kommenden Bedingungen hinsichtlich Druck und Temperatur kommen 
aber freie Atome, die sich mit solchen Energien und parallelem Spin auf- 
einander zu bewegen, praktisch iiberhaupt nicht vor, da die Population 
dieses Zustandes durch die Dissoziationstemperatur und die Translations- 
temperatur des Gases gegeben ist, die hinreichend niedrig gehalten 
werden kénnen. Uberdies wird die durch die Emission des Wasserstoff- 
kontinuums den entstehenden neutralen H-Atomen erteilte Vorzugs- 
energie schon beim ersten Zusammenstoss dissipiert. Fiir alle praktischen 
Zwecke kann also die Population des Zustandes 1 (Fig. 1) vollkommen 
vernachlassigt werden, so dass eine echte optische Reabsorption zufolge 
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der Existenz der Einsteinschen Ubergangswahrscheinlichkeit By, voll- 
kommen vernachlassigt werden kann. Die Population des Zustandes 2 
telativ zu 1 lasst sich also durch eine praktisch unendlich hohe relative 
negative Temperatur beschreiben. Hingegen wird der Zustand 2 durch 


pol Lnerge 
oY 


ISG. 2802 y 


gotischer Webergang 
(ontane und erzwungene Emission) 


+ (Kernabstand) 
Grundzusland 


Fig. 1 
Ubergangsschema des kontinuierlichen H,-Spektrums 
nach WINAUS und STUECKELBERG (Wi 28). 


Elektronenstoss-Anregung aus dem gebundenen Grundzustand des Mole- 
kiils angeregt und unter normalen Bedingungen, solange die erzwungene 
Emission neben der spontanen Emission keine wesentliche Rolle spielt, 
durch spontane Emission mit der Wahrscheinlichkeit A,, entleert. Da, 
wie oben begriindet, eine optische Reabsorption durch den Zustand 1 
nicht stattfindet, werden Photonen der fraglichen Frequenz, die in ein das 
H,-Kontinuum emittierendes Plasma eingesandt werden, aber natiirlich 
auch die von diesem spontan emittierten Photonen erzwungene Emission 
der Molekiile des Zustandes 2 auslésen, die genau die Richtung des die 
erzwungene Emission auslésenden Lichtquants hat (E 11). 
Ein in ein solches Plasma, das sich zum Beispiel in einer zylindrischen 
Rohre befinde, in axialer Richtung eintretender Lichtstrom der Inten- 
sitat I, wird demnach nach einer durchstrahlten Schichtdicke x auf die 


Intensitat 
I(x) = I et #* (1) 


anwachsen. Die Entwicklung einer solchen «Lichtlawine» findet erst da- 
durch ihre Grenze, dass der hier geschilderte Prozess der erzwungenen 
Emission selbst, die Dissoziations- und Translationstemperatur des 
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Plasmas, das sich urspriinglich in einem extremen Nicht-Gleichgewichts- 
zustand befindet, soweit erhdht, dass sich schliesslich ein Boltzmann- 
sches Gleichgewicht einstellt, in welchem echte Reabsorption des Zu- 
standes (1) einsetzt. 


Die spektrale Verteilung eines durch die negative Absorption einer - 


«Lichtlawine» verstairkten Spektrums bildet das vollstandige Gegenstiick 
der bekannten Abflachung einer Spektralverteilung durch positive Re- 
absorption (vgl. zum Beispiel M1 34, S. 104). Da in jedem Spektral- 
intervall der Breite dy der Koeffizient der erzwungenen wie der echten 
Absorption streng proportional der spontanen Emissionswahrscheinlich- 
keit im gleichen Spektralintervall ist, ist der negative Absorptions- 
koeffizient der spontanen Emissionswahrscheinlichkeit pro Frequenz- 


einheit streng proportional. Eine spektrale Verteilung der spontanen — 


Emission mit einem, wenn auch flachen Maximum wird daher durch eine 
hinreichende Schichtdicke erzwungener Emission verstarkt zu einem 
Spektrum mit einem immer steiler werdenden Maximum, schliesslich zu 
einer «scheinbaren Spektrallinie» in seiner relativen Verteilung defor- 
miert. 

Wir sehen also (Fig. 1), dass ein Plasma, in welchem ein Zerfalls- 
spektrum eines Molekiils aus dem Zustand 2 in Zustand 1 emittiert wird, 
automatisch die Bedingung eines 3-Zustands-Masers erfiillt. Aus dem 
Grundzustand 0 wird durch Elektronenstoss der Zustand 2 aufgefiillt, 
dessen Population damit pro Einheit des statistischen Gewichts diejenige 
des Zustands 1 bei weitem tibersteigt, da dessen Population wegen seiner 
Kurzlebigkeit praktisch véllig zu vernachlassigen ist. Photonen des Uber- 
gangs 2 > 1 bewirken daher erzwungene Emission des Zustandes 2 und 
Auslésung einer Lichtlawine. 


Um wenigstens eine rohe Abschatzung der Gréssenordnung des nega- 
tiven Absorptionskoeffizienten w- fiir einen Ubergang 2 >1 in einem 
solchen Plasma vorzunehmen, wollen wir folgende vereinfachende An- 
nahmen machen: 1. Wir fassen alle Oszillations- und Rotationszustande 
des Elektronenzustandes 2 zu einem zusammen und ordnen diesem ein 
mit den Populationen gemitteltes statistisches Gewicht G, zu. 2. Wir 
setzen das statistische Gewicht des Zustandes 7 G, = G,. 3. Wir vernach- 
lassigen vollstandig die im Plasma vorhandene Population N, des Zu- 
standes 1 gegen diejenige N, des Zustandes 2, das heisst, wir beschreiben 
das Verhaltnis der Populationen von 2 und 1, N,/N, durch eine unendlich 
hohe relative negative Temperatur. 4. Wir approximieren die spektrale 
Verteilung der spontanen Emission von 2 nach 1 durch eine Rechtecks- 
verteilung der «ganzenm» Breite Av, indem wir, wenn I(y) die im Intervall 


zwischen » und » + dy ausgestrahlte Intensitat dieses spontanen Uber- 
gangs bedeutet, 
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i I(v) dy = I, Ay (2) 


schreiben, wo I, die Intensitat bei derjenigen Frequenz 1 sei, bei welcher 
das Intensitatsmaximum des Spektrums der spontanen Emission 2 > 1 
liegt. 5. Wir nehmen an, die ganze mittlere Breite des Emissionsspek- 
trums 2 +1, Ay, sei 


Av <v% (3) 


eine Voraussetzung, die zum Beispiel fiir das oben angefihrte grosse H,- 
Kontinuum sicher nicht gut erfiillt ist, aber fiir die spater zu diskutie- 
renden Kontinua einigermassen erfiillt ist. Unter den Voraussetzungen 
1.—5. gestaltet sich die Abschatzung der Gréssenordnung des Koeffi- 
zienten der negativen Absorption, bzw. der negativen Strahlungslange 
der Lichtlawine A- 


ppp ae (4) 


tiberaus einfach. 

Bezeichnen wir mit o,~ den Wirkungsquerschnitt eines Molekiils im 
Zustand 2 fiir erzwungene Emission, wenn seine Spektralverteilung durch 
die natiirliche Linienbreite 


y=Ay (5) 


gegeben ware, wo A,, die spontane Ubergangswahrscheinlichkeit ist und 


= > (v — V9) (6) 
dann ist 
AC eee (7) 
wo 
Ono — a (8) 


den Wirkungsquerschnitt der positiven Absorption von 1 +> 2, sowie 
denjenigen der erzwungenen Emission 2 > 1 unter der Voraussetzung 2. 
in der Linienmitte bedeutet. 

In Wirklichkeit ist die tatsdchliche Breite des spontanen Emissions- 
Spektrums 2 > 1 nicht durch die natiirliche Linienbreite, sondern durch 
die Verteilung der Eigenfunktion des Molekiils im Zustand 2, die von 
dessen Quantenzahlen abhangt, sowie durch die Verbreiterung gegeben, 
die durch die quantenmechanische Formulierung des Franck-Condon- 
Prinzips gegeben ist. Diese fiihrt zum Beispiel fiir den Fall des Pliicker- 
Hittorfschen Wasserstoffkontinuums zu einer Spektralbreite von vielen 
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tausend Angstrém. In jedem Falle gilt jedoch gemass der Voraussetzung | 
4. dass 


fo") +00 
O91 Av ae i: 6,(v) dy .— z f 0, (u) du (9) 
0 =e 
635 Av = (10). 
d aver 11), 
a8 [21 = Bp Ay (11) | 


ist unter den genannten Voraussetzungen der Wirkungsquerschnitt des 
Zustandes 2 fiir erzwungene Emission. 

Nachdem wir somit einen iiberaus einfachen Ausdruck fiir oj, ge-_ 
wonnen haben, wenden wir uns einer Abschatzung der Population N, des 
Zustandes 2 zu. Diese gewinnen wir aus der spontanen Emission 2 > 1. | 
Ist namlich W,, unter den im Plasma herrschenden Bedingungen die 1 im | 
ganzen Spektrum pro Sekunde und Kubikzentimeter spontane emittierte | 
Leistung, so ist gemass Voraussetzung 5. 


Woy = hy Ley (12) 


wo L,, die Anzahl der pro Sekunde und Kubikzentimeter vom Plasma 
emittierten Lichtquanten des Spektrums 2 > 1 ist. Da nun 


4 


Lo = Ny* Ayn = Noy (13) | 
wird N= Ley Bs Woy (14) i 
we 2 hugy 
und die Ver-e-fachungslange der Lichtlawine, A- 
irs 1 _ 8ahe Ay 
A Nyon ier wees (15) 


Bemerkenswert an (15) ist, dass A~ sich als unabhangig von der spon- _ 


tanen Ubergangswahrscheinlichkeit A,, = y erweist, da diese sowohl in 
W., wie in oj, eingeht und sich daher heraushebt. 

Einige Falle von Zerfallsspektren angeregter Molekiile. Eine gute Zu- 
sammenstellung der alteren Literatur iiber kontinuierliche Molekiil- 
zerfallsspektren, die in Emission auftreten, findet sich bei FINKELNBURG 
(Fr 38a). Das erwahnte grosse Wasserstoffkontinuum, das hier zur Er- 
lauterung des Bestehens der 3-Stufen-Maser-Bedingung diente, selbst, 
diirfte ftir eine praktische Realisierung zunachst wohl kaum in Frage kom- 
men, weil seine effektive spektrale Breite Ay so gross ist, dass A- fiir prak- 
tische Zwecke zu hohe Werte annehmen wiirde, wenn es nicht gelingt, 
ganz spezielle Anregungsbedingungen, etwa bei hohen Drucken und in 
sehr kondensierten Entladungen, zu finden, die A- hinreichend herab- 
setzen. Die Existenz eines analogen Kontinuums des H,+-Ions zwischen 
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5300 A und 4150 A ist noch umstritten (Br 29, He 27, Hu 31, Ste 36). 
Eine weitere Méglichkeit bieten die Emissionskontinua der Edelgase, so 
das des Heliums zwischen 1100 A und 600 A (Ho 30a, Ho 30b, HEN 62), 
sowie ein langwelliges Kontinuum (Wer 31, To 32, Sp 31), dessen Deu- 
tung noch unsicher ist. 

Interessant sind in diesem Zusammenhang gleichfalls die bei héheren 
Drucken auftretenden Kontinua der Edelgase Neon und Argon (Mc 32, 
Mc 33, Jo 32) sowie besonders von Krypton und Xenon (Fr 38b), doch 
ist auch hier zu wenig bekannt, um detaillierte Rechnungen zu ermog- 
lichen. Das gleiche gilt von einigen Emissionskontinua der Alkalien, zum 
Beispiel dem des Natriumdampfes mit Maxima bei 4364 A und 4526 A 
(Ba 31, Ku 32). Am besten. untersucht sind die Kontinua der Molekiile 
der zweiwertigen Metalle. Wahrend die Molekiilkontinua der Metalle 
Bey, Mgy, Cag, Sc, und Ba, wenig bekannt sind, liegen iiber diejenigen der 
Molekiile Zn,, Cd, und vor allem Hg, eine ganze Anzahl von Arbeiten 
vor (Ubersicht tiber die Altere Literatur Fr 38a, p. 193ff.). Uber die 
Emissionsbanden des Hg, gibt Mrozowsxr (Mr 37a, Mr 37b) eine gute 
Ubersicht. 

Um wenigstens fiir einen, wahrscheinlich recht ungiinstigen Fall, eine 
numerische Abschatzung vorzunehmen, nehmen wir das Hg,-Kontinuum 
in Emission mit dem Maximum beid = 4850 A, das nach MrozowskI einer 
Emission 3O,, > 61S + 6 3Po [Nr. 1 seiner Nomenklatur, (FI 38a), p. 196, 
p. 204] entspricht. 

Nehmen wir fiir dieses Spektrum 4, = 4850 A, Ay = 200A und 
W., © 10-8 Watt/cm® an, so ergibt sich A~ ~ 1,3 - 108 cm. 

Es ist nicht das Ziel dieser Arbeit, die Plasmabedingungen im einzelnen 
zu diskutieren, die eine eventuelle Realisierung eines optischen Masers 
unter Ausniitzung molekularer Zufallsspektren erméglichen kénnten, 
sondern lediglich auf die bisher anscheinend nicht beachtete Tatsache 
aufmerksam zu machen, dass fiir diese Spektren die Maser-Bedingung 
automatisch erfiillt ist. Im iibrigen ist es nicht nétig, die Lange eines Ent- 
ladungsrohres von der Gréssenordnung von A~ zu wahlen, wenn dieses 
mit spiegelnden Wanden versehen wird, deren Reflexionsverlust kleiner 
ist als die durch negative Absorption bei einem Durchgang durch die Ent- 
ladung gewonnene Verstarkung (PRO 58). 


Fiir zahlreiche anregende Diskussionen iiber den Gegenstand dieser 
Arbeit danke ich in erster Linie W. PAuti, dessen Andenken diese Arbeit 
gewidmet ist, aber auch H. KopFrERMANN, K. Kress, L. D. LANDAU, 
G. Rumer, R. Rompe, R. JAECKEL, W. Paul, W.. FINKELNBURG, 
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Ba 31 
Br 29 
Jsualal 


Fi 38a 


Fi 38b 
Her 54 
HEN 32 
HER 27 
Ho 30a 
Ho 30b 
Hu 31 
Jow3s2 
Ku 32 
Mc 32 


Mc 33 
Mr 34 


Mr 37a 
Mr 37b 
PL 65 


Pro 58 
Sp 31 
ScH 58 
STE 36 
To 32 
WEI 31 
WI 28 
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Forme et structure des raies de résonance magnétique 
dans les liquides aux trés basses fréquences 


par G. J. Bené 


Laboratoire de Spectroscopie Hertzienne de |’ Université de Genéve 


La résonance magnétique aux basses fréquences est étudiée au laboratoire de 
spectroscopie hertzienne de 1’ Université de Genéve depuis l’automne 1954. En gros, 
le domaine étudié recouvre les bandes de fréquences: 


150-60 kc/s pour la résonance électronique, 
150-2 kc/s pour la résonance des noyaux. 


Nous décrirons briévement ci-dessous les principaux problémes abordés et les résul- 
tats obtenus. Les travaux en cours seront également discutés et nous esquisserons 
les projets immédiats de notre groupe. 


I. Effets de la modulation basse fréquence sur la forme des raies de 
résonance magnétique nucléaire. L’étude générale de ce phénoméne 
requiert un pouvoir de résolution suffisant pour que la largeur de la raie 
en cycles soit petite par rapport a la fréquence de modulation. J. M. Ro- 
CARD a, en particulier, pu analyser de facon précise l’effet du «Lock in» 
sur la forme de la résonance. 

Les effets limites de ce phénoméne sont bien connus: 

1. lorsque H,,, (amplitude du champ de modulation) < AH (largeur de 
raie) le lock-in permet d’observer la dérivée du signal de résonance. 
J. M. RocarD a montré qu’une seconde condition est en outre nécessaire 


Q (pulsation de la modulation) <« y 4H 


y rapport gyromagnétique du noyau étudié; JH largeur de raie 


2. Si au contraire, on a la relation 2 > y AH on observe alors les 
fréquences latérales. Le nombre de termes observables aux fréquences 
Wy + kQ (k entier, wy = fréquence de Larmor), l’amplitude et la forme 
des résonances satellites, sont les solutions de ]’équation classique de 


BLOcH: dM Mg  M, M,-M, 


T, T, T; 


et dans ce cas, les composantes u (en phase avec la magnétisation) et v 
(composante en quadrature) sont des fonctions de la pulsation Q et s’ex- 
priment a l’aide des fonctions de Bessel d’argument y H AD 

3. Le cas intermédiaire Q » y AH a été étudié dans notre laboratoire, 
et J. M. Rocarp a montré que dans ce cas, (1) la courbe de résonance 
unique n’a plus l’allure d’une dérivée d’absorption ou de dispersion, mais 
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s'interpréte comme courbe limite du cas précédent pour lequel les phases | 
du champ haute fréquence p et de la modulation y seraient identiques 
entre elles et en outre accordées avec celle de la magnétisation des 

noyaux. Ces cas sont schématisés ci-dessous: . 


a) Fréquences latérales si p = y = 0 pour Q > y AH (courbe 1), 
b) résonance unique pour Q ~ y AH (courbe 2) 
c) courbe pour 2 < y AH (courbe 3). 
La courbe b) est de la forme z= —4x/(H + X*) tandis que c) 
— 2x/](1 + x) (dérivée d’absorption). 


a Sie ep 


Xr 


Fig. 1 


II. Forme des raies de résonance lorsque les temps de relaxation sont | 
de l’ordre de grandeur de la fréquence de Larmor —autrement dit lorsqu’on _ 
ne peut plus négliger l’absorption propre de relaxation. 

Cet effet a été étudié en résonance magnétique électronique par 
R. BEELER sur des solutions de Na dans NH? liquide. La largeur de raie 
étant de 20 mg, il a été nécessaire d’étudier cette résonance pour 
Wy) = 60 ke/s. 

C’est encore le systéme d’équations de Bloch qui permet d’étudier ce 
probléme. Nous en modifions la formulation pour tenir compte des con- 
ditions expérimentales: 

1. H, (HF) & H, (champ principal) 

2. polarisation linéaire du champ H, 

3. comme il s'agit-de liquides 7, = 7, = 7 
on a alors le systéme: 


aM, / (M,,—% H, cos wt) 
_ M HH x Oot 
Gi ne w8 - 
aM Pp ; M 
ae = y'M, HH, coswt —y Melia 
dM ; Mp 
Mg A coset (M,= ko Ho) 


Tt 
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pots n’écrirons pas les solutions, mais indiquons schématiquement 

lévolution de la forme des courbes de dispersion et d’absorption lorsque 

Wo aa 1/t. Non seulement R. BEELER a mis en évidence ces courbes, 

prévues depuis longtemps (2) mais il a analysé en détail l’influence de la 

puissance HF (intensité du champ H,) sur la forme de ces courbes (3). 
Nous résumons ci-dessous les résultats obtenus: 


be 
WT = 36 
A = absorption H « Ho 
W = 
D= dispersion as nae 
WT 


Xx 
Wie Ne 
A = absorption {i = Ho 
W = 80 Kc/s 
OT 15 
D =dispersion = Ho 
W = 100 Ke/gs 


WT 


Fig. 2 


Un tel effet est actuellement étudié sur la résonance magnétique 
nucléaire des protons en champ trés faible Hy © 2 gauss. 


III. L’étude de la forme des raies de résonance magnétique nucléaire 
des liquides diamagnétiques requiert un pouvoir de résolution élevé. En 
effet, 

protons de l’eau distillée AH = 18 pg 
protons du benzéne pur AH = ~3 ug 


Un tel pouvoir de résolution est actuellement inaccessible en champ 
élevé. Il a pu étre réalisé par G. HocHsTRASSER dans un dispositif fonc- 
tionnant exactement a la fréquence de résonance des protons dans le 
champ magnétique terrestre d’une région oti ce champ n’est pas perturbe 
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par des champs parasites inhomogénes ou variables dans le temps (4). 
Le pouvoir de résolution a atteint 0,1 wg et il a été possible, non seule- 
ment de mesurer pour la premiére fois la vraie largeur de raies trés fines 
mais d’analyser avec précision la forme de ces raies pour des molécules de 
géométrie donnée. Les résultats obtenus seront rassemblés dans une 
thése de doctorat a soutenir ces prochains mois. 

IV. Les interactions indirectes des spins entre noyaux de nature diffé- 
rente sont souvent d’un ordre de grandeur assez faible (1400 — 1 c/s). 
L’emploi d’un champ extérieur assez faible permet d’éliminer l’effet du 
shift chimique interne qui complique les spectres. Tant que Aw) > J 
(Aw, = différence des fréquences de Larmor des noyaux en interactions, 
J = constante d’interaction) on obtient l’analogue du phénoméne observé 
en haute résolution, pour l’interaction indirecte de noyaux de méme 
nature lorsque 6 > J (5). 

Ceci a été vérifié par D. Roux qui a étudié les interactions indirectes de 
Hy = Py, Hy Fy, fF? = P* pour y, = 150,50 ke/s. Les etiersyae 
relaxation associés a ces interactions sont actuellement étudiés par les 
échos de spins dans les mémes bandes de fréquences (A. CSAk1). 

Des interactions indirectes encore plus faibles peuvent étre mises en 
évidence a de plus basses fréquences dans le champ magnétique terrestre. 
Une compensation des petites variations doit également permettre d’ob- 
server le shift interne dans les conditions non étudiées ou 6 < /. 

Dans le méme domaine de fréquences, la relation 4 w) > J n’est pas 
satisfaite et on s’attend a une dissymmétrie des signaux de résonance. Cet 
effet a été récemment observé par A. ERBEIA qui a pu en outre, grace au 
pouvoir de résolution du dispositif, analyser les effets de relaxation dus a 
ces interactions indirectes ainsi qu’a des croisements de résonance magné- 
tique nucléaire de noyaux de nature différente (6). 


F+ F- 
doublet du F'9 dans HPF® Vo = 84 Ke/s 
Fig. 3 
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Numerical Evaluation of the Pseudo-Tridents Production 
Cross-Section 


by C. Piron, M. Gailloud, Ph. Rosselet and M. Biasutti 
(Laboratoire de Recherches Nucléaires, E.P.U.L., Lausanne) 


Summary. The number of apparent tridents produced by Bremsstrahlung has 
been calculated for arbitrary experimental conditions and E/mc? < 105. 


I. Introduction 


Several authors have studied the direct production of electron pairs by 
charged particles in photographic emulsions and more recently in diffusion 
chambers. It is well known that, due to the finite resolution of the 
detector, pairs produced by conversion of Bremsstrahlung photons on the 
track of the primary particle are indistinguishable from direct pairs. The 
number of these spurious events (pseudo-tridents) can be evaluated in a 
semi empirical way from the number of pairs observed within a given 
distance to the track!~’). This procedure implies the knowledge of the 
theoretical distribution of the pairs, and of the scanning efficiency as a 
function of the distance to the primary track; it is therefore subject to a 
serious experimental bias. In this work, the number of pseudo-tridents 
per unit length has been calculated in a completely theoretical way from 
the known radiation and materialization cross-sections, using the spatial 
distribution function of multiple Coulomb scattering given by Rossr‘). 


2. Derivation of the general formula for the number 
of pseudo-tridents 

Let us consider a particle of charge e, mass m and energy E moving in 
a given medium. Let 1, be the number of Bremsstrahlung pairs produced 
per unit length inside a tube of radius g@ around the trajectory. n; is a 
constant at sufficiently large distances from the boundaries of the 
medium, that is as soon as the mean square lateral displacement o due to 
the multiple Coulomb scattering is larger than 9°) *). We have then: 


E y+ 2 
il 1 oe 
n= Sy, (k)dk i DY, (Eb, 6)dl 1 dy dz — d6 (1) 
2 mig ct i é C(l6, 0) 
where > (E, k, 0) dk d0 


*) This can be seen in Figure 5 of reference *) for a particular case. 
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is the macroscopic radiation cross-section, differential in photon energy & 
and emission angle 9. 9 is the angle between the emitted photon and the 
outgoing particle. 


&,(k) is the total macroscopic cross-section for the conversion of a 
photon of energy k. ihe UDP 
XG Bae. 


X, is the radiation length of the medium; D is a constant (3 D? = E@ias 
in equation (7) page 68 of reference 4)). 

The notation C(/0, 0) means that the integration with respect to y and 
z is carried out in a circle of radius g centered at a distance / 6 from the 
tangent to the trajectory (Fig. 1). 


vyz ¢ 
lange I! 

For useful values of @, the average distance between the emission and 
the conversion of a photon is small compared to Xo, as will be verified 
later on. We have therefore neglected, in equation (1), the energy loss of 
the particle over the distance /. 

The angular distribution of the radiated photons is given by a hardly 
workable expression which can be written, with a good approximation, 
as a function of 6) E/mc? where 6) is the angle between the initial particle 
and the photon®). The symmetry under time reversal allows us to write 
it as a function of t = 6 (E — k)/me?: 


Dv (Eh, 0) d0 = SHE, ha n (ES) 


where dn is the fraction of the photons of energy k emitted in the 
elementary solid angle 27 sin@ d@ and 


m,\2 1 dk 
Je | ee 2 
Substituting in equation (1) we get 
np = = »s (k) dk oy: (E, k) -1(E — k, 0, m, Xo, D?) (3) 
with i 
ms > BGIE= Os pe - (y?+2°) Xo (E—R)® 
ded DL 
l= ( al / dn ( oe dy de Se 3 e (4) 
l i) 


C(16, @) 


| 


| 
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x 3. Computation of I 
lis the average path length of the photons converted inside the tube of 


radius g. J depends on many parameters, but we can substitute for it a 
function depending explicitely on one variable only. Defining: 


ny a 1 D2 aL = 7) D2 1 
eo ET Ry Pe one xX, 
eee OE »_ , (E-h) D? __ (E=k) D? 
ty, I (mc?) xe if, & (me2)s Be? Y 0) Gas (5) 
and noting that (y24 22) X, (E—h)? 2 
D2 a 
and 10(E—k) D2 
(mc?)s - Ee gt 
equation (4) becomes He ES ie 
os / dg ie dn(t ff dr, dy, — ae g (6) 
C(gt, r) 


The dimensionless Are pe g is independent of the medium, the mass 
and the energy of the particle, but depends only on the parameter 7. 

For the actual computation of g(v), we took for dn(r) the values 
calculated by Kocu and Mo7z®) for 300 MeV electrons and for k/E = 0,3 
(based on the Schiff differential cross-section). These values were then 
normalized to unity. 

The numerical integrations were performed on the Zebra electronic 
computer of the E. P. U. L.*). To simplify, the circle C(gt, 7) was re- 
placed first by a square of the same center, of sides 27 parallel to the axes 
(Fig. 2), then by this same square rotated by 45° around its center. As 


ee 
fee 
Pax 
Fig. 2 
shown in Table I, the results for the 2 domains of integration never differ 
by more than 6%. In Figure 3, the average of the 2 values of g has been 


plotted as a function of 7. 
*) We thank Prof. Branc and Mr. Rapin for their collaboration. 


This represents F as a func | 
tion af ry. The numbers on 
both scales have to be multi- 
plied by 10 for curve 2, by 
100 for curve 3.F and rare | 
dimensionless quantities. i 
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4. Evaluation of the number of pseudo-tridents 
Coming back to the physical problem of determining the number of 
pseudo-tridents produced along the track of a particle, we have to take 
for @ a value depending on the radius of the track and such that a pair 
created within the distance @ cannot be distinguished from a direct pair. 
In photographic emulsions as well as in hydrogen diffusion chambers, the 
ratio @/Xq is about 10-5. Since g is of the same order of magnitude as 7 
(Fig. 3), one has 
B (me?)? 


Sat ae ee 


xe D2 
Therefore the hypothesis / < X, is verified for E/mc? < 105*). 

We still have to give the expression used for 2,(k) in equation (3). 
Four different regions must be considered: 

a) 2m, c> < k < 20m, c®: the contribution to the integral can be 
neglected, since pairs of ernergy lower than 10 MeV are hardly detectabl 
because of their large opening angle. 

B) 2m, c®?<k < 137 m, c? - Z-8 (no screening): equation (9) page 81 
of reference *). 

y) k ~ 137+ m, c? - Z-"8 (partial screening): 2, is given numerically by 
BETHE and HEITLER®). 

0) k > 137-m, c®- Z-"8 (complete screening): equation (10) page 81 
of reference *). 

In order to be able to integrate analytically, we have used the following 
expression for 2’. 


E-k Q E-k 
mc Ga Pes : mc2 


yy u is 2k 109 ; ans 
eae X, In(183 Z-1/8) ( 9 ln mm, 54 ) TOM ko ) 
ate 1 7 ne hg\W2] 1 “ 
Ds X, In(183 2-1/3), ( 9 [ 2 (183 Zoe) a2 (2 ) 3a ) fork > ky 
i 4 
with Peete 
ho = a 183 Le (7) 


For the integration over k, g(r) is approximated by a linear function 
fitting the curve in the upper part of the domain of integration, this part 
giving the major contribution to the integral 


== k faite 
Bi) = |G Pe) (de Sl eee) (8) 
D*E 
where Trax = 1 (k = 0) = = aa 


*) The number of pseudo-tridents produced by electrons in photographic emul- 
sion has been calculated by TuMANYAN et al.’) by a Monte Carlo Method, for few 
values of 9 and for E = 104, 10° and 10® MeV. 

**) This expression is obviously not valid for k < 10 m, c*, but one can verify 
that its contribution to the integral (9) from 2 to 20 m, c* cancels out almost exactly. 
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Taking (2), (4), (6) and (8) into account, equation (3) becomes 


oS ee 
: 


E 
kta (m, ©)? | : ae ely 
+S =| Cones) D2 l(a ! é) | Dl) (5 z) dk + 
E 2me c* 
oy Sal dk - 
+f Sy] - Blma:) 
2mec* 
1 2 os = 
ape te) PE, 2) 40° PLE 2) | Mond) 
Introducing (7) and carrying out the integration yields for E > ky: 
7 1 1 E 
se ie 54 In(183 = Sige fH 
1 28 ; > (2m, c \12 
: Z-113) 1/2 e _ 
eaadua aero © eure ) ( E 
4 
il isi uf ee OE eo 2m, c (10) 
UE A slash 4 le. 
In(183 21/3) es Gn magne ae E 
7 i 1553 aches 1 
— sg In(183 2-19) — ae ~ 2nd fin 4) ae 
7) Tf 
= “O. 4 “6, In 4 0 
Zz 
=i 14 <7 a 2m, c \1/2 
P(E, Z) = In(183 Z-18) "9° @ = (183 Zeve Mer ( E =F 
1 ILS yal 7, he oh _1)s 2 Me C2 (11) 
In(183 Z-1/3) ( 54 9 In 4 + ae oe INS ) - 
1 1 a 


In(i83 Z2/8) 54 YO 
Pand P, are plotted on Figure 4 as functions of E, for different values of Z. 
One can get a crude approximation of n, by taking e = € = 0, or 
1 (m,c?) = 
isa a oe , P(E, Z) i gr) (12) 
For a better approximation, equation (9) should be used, with ¢ and ¢ 
estimated from Figure (3). One sees easily from this Figure that e x 0-02 
and ¢ & 0-1 for most values of 7,,,, (or E). 


max 


6. Applications 


Consider for instance the case of 1 GeV electrons in photographic 
emulsion (Ilford G5). We take the following values for the parameters of 


the medium: e = 0-3 wm; X= 2-99 cm; D = 11 MeV*). 


*) This value has been determined experimentally for 380 MeV electrons. 
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70? 70? 70¢ 


[ iF pnt T ry ta) T 


ie 
aaa 


& 
os 
——+> (EZ) and PlEZ) 


“es ee. 


ie ar hail kta eee ll 7) 
0? Jo” Oe 


Fig. 4 This figure represents P and P, as functions of E, for Z = 82 (curve 1), 
Yo == Mts) (Guinn 2), ehovel A == il (Crave 3) 


From Figure 3 and 4: 


CU 0S = 9-1) SP = 110s Pe 0-66; 


max 
admitting: «= 0; ¢ = 0-12, we have finally: ,=9-1-10-* pseudo- 
trident per cm. 

This number is to be compared with the theoretical production rate of 
true tridents m,. In Table 2, the ratio n,/n,+ n, is given for various 
energies, 7, being calculated after BLOck et al.°). 


Table 2 
e - a Ny 

E(MeV) n,, (cm) my (cm) ees, 
100 1:84 10-3 Ons: alO=2 0-16 
400 aol iO $7) Ore 0-36 
700 TPS MMO 50) l@-2 0-45 
1000 8:8 10-3 Oot Ome 0-51 
1400 NO. Sal Ome SRA Ore 0-56 
1700 1155 108 16-4 10-3 0:59 
2000 125) LOR? 2.0m One 0:62 
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These results are correct at distances larger than 500 microns from the 
entrance in the emulsion (see § 2). 

For y-mesons of same velocity (E/m, c? = 2 + 10°), 7 becomes (m,|m,)” 
times smaller, whereas the direct pair production cross-section remains 


unchanged. The proportion of pseudo-tridents is now completely negli- 


gible. 


In a hydrogen diffusion chamber (pressure of 20 atmospheres), we | 


have approximatively: 9 = 0-01 cm; X, = 4- 10cm; D= 11 MeV. 

For 1 GeV electrons, we find: g(7,,.,) = 0-313 (Waa = 0°24); F — Eos 
and by the approximation (12): m,;= 0-28 - 10-7 pseudo-trident per cm, 
to compare with n, = 2:6- 10-7 direct pair per cm. In this case, the 
asymptotic value m,is reached at about 30 cm from the walls. 

The above computation can be applied to determine the radial dis- 
tribution of the Bremsstrahlung pairs around the trajectory of the pri- 
mary particle. In equation (9), only g depends on the radial distance 9; 
therefore the shape of the distribution is given by the derivative dg/dr, 
which is approximately a constant (see Figure 3). 


One can also apply this computation to the direct pair production by a | 


charged particle in a thin target. A ‘trident’ is observed as a triplet of 
collimated tracks at the exit of the target. In this case, any pair produced 
in the target by a Bremsstrahlung photon constitutes a pseudo-trident. 
The total number of these events in a target of thickness a< X, is: 


Ds , - 
N= | ak | dt (a —t) Y,(k) SE, bk) = a ak = | 
0 , 


2me c* 2 me c* 


(13) 


- be : (2)" [PEs Pee 


ae 
ie 


whereas the number of direct pairs is NV, = an,. With 1 GeV electrons 
in an aluminium target (X) ~ 9 cm), we have for instance N,/N, = 0-1 
for a ~ 200 um. 

We thank Prof. CH. HAENNy for his continuous encouragement. This 
work was supported by the Commission for Atomic Science of the Swiss 
National Fund. 

Bibliography 
) M. Brock and D. T. Kine, Phys. Rev. 95, 171 (1954). 
) M. Kosuipa and M. F. Kapton, Phys. Rey. 97, 193 (1955). 
) F. J. Lorrrrer, Phys. Rev. 708, 1058 (1957). 
*) B. Rossi, High-Energy Particles, Prentice-Hall (1952). 
) R. WerLt, M. GarLtLtoup and Pu. RossELet, Nuovo Cimento 6, 1430 (HOSA). 
) H. W. Kocu and J. W. Motz, Rev. Mod. Phys. 37, 920 (1959). 
) V. A. TUMANYAN, V. A. ZHARKov and G. S. STOLYAROVA, Dokl. Akad. Nauk 
SSSR. 122, 208 (1958). 
8) H. Berne and W. HEITLER, Proc. Roy. Soc. 4746, 83 (1934). 
_°) M.M. Brock, D. T. Kine and W. W. Wapa, Phys. Rev. 96, 1627 (1954). 


© 1960 by Schweizerische Physikalische Gesellschaft 
Société Suisse de Physique. — Societa Fisica Svizzera 
Nachdruck verboten — Tous droits réservés — Printed in Switzerland 


Compte rendu de la Réunion de la Société Suisse de Physique 


dans le cadre de la 140e assemblée annuelle de la Société 
Helvétique des Sciences Naturelles 4 Aarau, le 24 septembre 1960 


Président: Prof. Dr. H. Staub (Ziirich) 


Secrétaire: Prof. Dr. B. Virroz (Lausanne) 


Partie Administrative 


Sont recus membres ordinaires: Mademoiselle V. MEYER (Ziirich), 
Messieurs: J.-P. AMIET (Bonn), W. BIRRER (Olten), G. Emcu (Genéve), 
R. GALti (Basel), J. GUGGENHEIM (Ziirich), M. Risi (Ziirich), M. SpyCHER 
(Basel), H. THomas (Ziirich), P. WyDER (Ziirich), M. ZIEGENHAGEN (Lau- 
sanne). 


Il est d’autre part décidé que la réunion de printemps 1961 se déroulera 
du vendredi au samedi et comprendra deux grands exposés. 
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Sur la théorie des bandes d’énergie pour les métaux de transition 
de la premiére période 


- par R. Enrat et D. RIVIER 


(Lausanne, Laboratoire de Physique, Université) 


1. Si l’application de la théorie des bandes d’énergie aux métaux de 
transition a rencontré de sérieuses difficultés, elle a aussi connu des | 
réussites incontestables!). C’est ainsi que ]’idée de construire un modéle | 
général de la bande 3d, valable pour l’ensemble des éléments de tran- | 
sition de la 1ére période, du scandium au nickel, a rencontré un certain 
succés2)3). En 1936 déja, SLATER’) donnait pour Ja bande 3d une | 
évaluation de la densité des états électroniques 


k 


Re) = sae ze | (ah)? (1) 


en fonction de ]’énergie de ]’électron. Dans (1), k=|k|, ot Rk est le | 
vecteur lieu dans l’espace réciproque. Plus récemment, SLATER et 
KostTeEerR®) pour le réseau cubique a maille centrée, KOsTER®) pour le 
méme réseau mais a face centrée, ont calculé en détail la fonction Nt, (e). 


La figure 1 donne une représentation de ces fonctions pour une demi- 
bande 3d. 


N(e) 


etat 
eV 


| 


-f5 -1-05 0 05 1 15 -[eV] 
Fig. 1 
Densités d’états en fonction de l’énergie dans une demi-bande 3d 
Réseau cubique face centrée (—), maille centrée (--- ). 


Si, compte tenu des approximations nécessaires au calcul, les détails 
des fonctions Jt, doivent étre considérés avec réserve, les points suivants 
semblent théoriquement bien fondés!): 
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I. La largeur de la bande 3d est de 3 eV environ: 

II. les fonctions N,(e) possédent un minimum au milieu de la bande: 

III. Ja bande 3d est entiérement située a l’intérieur de la bande 4 s 
et bien a l’extérieur de la bande 4 Bd; 

IV. si N, et N, désignent les valeurs moyennes de Nz(e) et de MN, (e) 
prises sur la bande correspondante d ou s, on a 


N,/N, ~ 20 (2) 


2. Parmi les possibilités de vérification expérimentale du modéle de 
bandes, et notamment de la fonction N,(e), Ja plus directe et Ja plus 
stre est offerte par la mesure de la constante de la chaleur spécifique 
_ (4 volume constant) électronique «molaire» Dans le cas particulier des 
métaux de transition de la 1ére période, cette constante est donnée par 


Cr nm Rk 


i aa ee ar [Nuler) + N, (Er) ] (3) 


ou F est la constante des gaz parfaits, kp, la constante de BOLTZMANN, 
n,, le nombre d’atomes par unité de volume et e, |’énergie de Fermi a 
0° K. Compte tenu de (2), et du fait que pour les métaux de transition 
de la lére période 1,, varie seulement de quelques pourcents, on a simple- 
ment (en 1ére approximation) 


yy = Constante - I,(e,,) (4) 


Tandis que jusqu’a ces derniéres années on manquait de résultats 
expérimentaux, la collation — a ce jour possible — de mesures récemment 
effectuées par divers auteurs’) nous a permis ‘de tracer la figure 2 ot 
y@ est donnée en fonction du nombre Z d’électrons par atome, du chrome 
au cuivre en passant par une série d’alliages intermédiaires. 


Or, dans la mesure ot le modéle général de la bande 3 d est valable 
pour les éléments, et dans la mesure ot sa validité s’étend aux alliages 
intermédiaires (selon ]’approximation dite «de la bande rigide»$) ¢; est 
une fonction monotone croissante de Z, de sorte que les fonctions y¥ (Z) 
et y@! (e-) peuvent se déduire l'une de l'autre par un changement d’unité 
des abscisses (ce rapport des unités de;/gz variant localement avec Z). 


Cela signifie que, 4 des détails prés, la courbe expérimentale de la 
figure 2 devrait, une fois effectué le changement d’unité, coincider avec 
celle donnant %%,(Z) et que l’on peut théoriquement déduire de la 
figure 1, 4 la condition de tenir compte d’une part de la structure cristal- 
line et d’autre part, pour les métaux ferromagnétiques, du décalage 
entre les deux demi-bandes 3 d. Les incertitudes sur ce dernier facteur 
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ne permettent pas de donner plus que l’allure de la courbe, donnée sur 
la figure 3. 


3 joule 
1 sak 
20 
Cr-Mn 
\ 
15 | 
| Mn 
10- 
Cr-Fe Co-Ni Ny 
! me, 
\orfe Fe Co-Nij Ni-Cu 
Se CeMa~ x Ve peo °°, 
; D 7 Pee <— 
Se ee ie 
\ Zn 
Cr . : 
Cu fc 
5 1 LL ! ! i i = 
5 6 7; 8B 9 10 1 LE 
Vv Cr Mn Fe Co Ni Cu Zn [4] 
23 2y. 25 26 27 28 29 30 at 
Fig. 2 


Constante yp de la chaleur spécifique électronique: 
métaux et alliages de transition 


Réfévences 
Cr—Mn: WEI, CHENG, BEcK (1959). 
Cr—Fe: WEI, CHENG, Beck (1959); Hoare, MAtTHEws (1958). 
Fe-Co: Arp, EDMONDS, PETERSEN (1959). 
Fe—-Ni: KErEEsoM, KURRELMEYER (1940). 
Co-Ni: WaLtLinec, Bunn (1959); Arp, EDMONDS, PETERSEN (1959). a | 
Ni-Cu: KEESoM, KURRELMEYER (1940); GUTHRIE, FRIEDBERG, GOLDMAN (1959). | 
Cu-Zn: Rayne (1957); Hovi et Mansixxa (1959). 
Métaux purs: KEEsom et PEARLMAN (1956). 


3. Dans Il’intervalle considéré, la comparaison entre les figures 2 et 3 
appelle les deux remarques suivantes: 

I. L’allure générale des deux courbes différe. La courbe théorique de 
la figure 3 pour N,(Z) révéle 2 maxima, l’un a droite, ]’autre 4 gauche, 
tandis que Ja courbe expérimentale donne un maximum trés accentué 
sur la gauche (pour un alliage Cr-Mn). 

II. La structure fine de la courbe expérimentale de la figure 2 révéle 
des pics caractérisés aux points correspondants aux valeurs entiéres de Z. 
De tels pics ne sauraient trouver d’explication dans le cadre offert par 
le modeéle de Ja bande rigide. 

"Il est d’ailleurs important de mentionner ici les résultats obtenus 
récemment par divers auteurs!) qui ont étudié la constante ordinaire 
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de Hall, Ry, en fonction du nombre Z dans le méme domaine des métaux 
de transition. Les résultats peuvent étre groupés dans la figure 4, donnant 
R, en fonction de Z. 

On le voit, cette figure fait apparaitre aussi des pics aux points 
correspondant a des valeurs entiéres de Z. Bien qu’a ce jour les théories 
conduisant a des expressions de R, soient trop rudimentaires pour con- 
duire 4 des conclusions de portée générale sur le modéle de bandes 
dénergie, il est peu douteux que les pics de la courbe Ry (Z) soient 
étrangers a l’approximation de la bande rigide. 


Ny (2) 
7 


At tt t+ 
BS GS AS iP AD) 30 Z 
Fig. 3 
Densités des états pour les éléments d’aprés les courbes de KosTER, SLATER, en 
faisant intervenir les décalages des 1/2 bandes d 


4. En conclusion, les mesures récentes de chaleur spécifique élec- 
tronique y et de constante ordinaire de Hall R, en fonction de Z semblent 
mettre en question le modéle général de bandes pour les métaux de 
transition, et notamment l’approximation dite de la bande rigide. I] 
n’est toutefois pas exclu que de meilleures approximations de la théorie 
de bande rétablisse l'accord avec l’expérience. En ce qui concerne /’allure 
générale, cela pourrait s’obtenir en évaluant de maniére plus précise le 
décalage des 1/2 bandes 3 d ferromagnétiques. Pour ce qui est des pics de y 
y et de Ry on sait déja que des approximations non linéaires, notamment 
de Il’ effet d’écran de charge, diminuent la valeur de Yt, (e) d'un alliage par 
rapport a celle du métal pur®)?*). 

En tout état de cause, il semble trés souhaitable d’étendre les mesures 
de chaleur spécifique électronique et de constante de Hall ordinaire a 
la totalité des métaux de transition de la lére période ainsi qu’a leurs 
alliages, avec la condition essentielle de les faire porter sur le méme 
échantillon. 

Les auteurs remercient les Dr BERGER et DE VROOMEN d'intéressantes 
discussions, et le Fonds National de Ja Recherche Scientifique de son 


aide matérielle, 


a S 
958 Compte rendu de la Réunion de la Société Suisse de Phyrique H.P.A. 


J69 
30+ . : 
R, S x 
yc (287 “«] 3 
[o's] \ 
Ni 
20 Ke 
\ 
\ 
oe 
xs 
‘ 
10+ \ 
2 \ 
[297 °K] Xe 
\ ‘ 
\ > fat. 
6 7 8 : We alt 
. Cr Mn Fe Co Zn 

—10+ 
—21)t 

Fe-Co 
30+ 

Fig. 4 

La Constante ordinaire de Hall, Ry, en fonction du nombre Z d’électrons 

par atome 

Réfévences 


a 77°K, BEIvTEL et PuGu (1958). 
20°K, Smit (1956). 
207 ih : 
14°K, { COHEN (1955). 


297° KK, KO6sTER et ROCHOLL (1957). | 
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Uber den Bindungs- und Leitungscharakter von Verbindungen 
mit CdJ,-Struktur 


von F, HULLIGER 
(Laboratorium fiir Festkérperphysik ETH, Ziirich) 


Die Beurteilung des Leitungscharakters einer Verbindung ist méglich 
entweder durch Diskussion der chemischen Bindung oder durch Be- 
rechnung von Joneszonen. Auf Grund der Struktur der Verbindung und 
der Elektronenkonfiguration der Elemente lassen sich die hybridisierten 
Wellenfunktionen der bindenden Elektronen herleiten. Die Spinabsat- 
tigung samtlicher Valenzelektronen durch Elektronenpaarbindungen ent- 

_spricht einer vollstandig gefiillten Joneszone, d.h. einem Nichtmetall. 
Beide Methoden fiihren zum Ziel, solange keine nichtbindenden d-Elek- 
tronen beteiligt sind. Elemente mit nichtaufgefiillter d-Schale er- 
schweren die Voraussage des Leitungscharakters von Verbindungen er- 
heblich. Die Bedeutung der Joneszone wird illusorisch, sobald Ungewiss- 
heit herrscht iiber die Zahl der bindenden Elektronen und die Rolle der 
iibrigen Elektronen der Valenzschale. Will man nicht Uberlappungs- 
integrale explizit berechnen, so kann man auf Grund der chemischen 
Bindung immerhin noch Hinweise tiber den Leitungscharakter erhalten. 

Im Kristallfeld spaltet die d-Schale in verschiedene Niveaux auf. Da- 
durch werden die fiir die kovalente Bindung beniitzten Wellenfunk- 
tionen (die ja mit den Anionwellenfunktionen tiberlappen miissen) von 
den iibrigen Wellenfunktionen energetisch getrennt. Das Uberlappen von 
nur teilweise besetzten Wellenfunktionen fiihrt auf metallisches Ver- 
halten. Halbleitung ist méglich, wenn die d-Elektronen ein vollbe- 
setztes Unterband bilden, oder wenn die Wechselwirkung mit den Nach- 
barn so gering ist, dass die unvollstandig besetzten Niveaux quasi- 
diskret bleiben. Denn die lokalisierten d-Elektronen kénnen nur durch 
Diffusion zur Leitfahigkeit beitragen, ihr Leitungsmechanismus gleicht 
somit jenem in organischen Halbleitern. Das zugehérige magnetische 
Moment muss sich durch Suszeptibilitatsmessungen nachweisen lassen. 
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Die Aufspaltung der d-Schale hangt ab vom Kristallfeld, also von der | 
Ladungsverteilung der Nachbarschaft. Grdéssere Ionenladungen, aber 
auch grésserer kovalenter Bindungsanteil verstarken die Aufspaltung. 
Mit zunehmender Hauptquantenzahl des Anions nimmt aber auch die 
Uberlappung von Kation-d-Funktionen mit Anion-s- oder -p-Funktionen | 
zu. Das fiihrt zu einer Verbreiterung der quasidiskreten Niveaux zu) 
Bandern, wodurch die Aufspaltung wieder kompensiert werden kann. 

Unter diesem Gesichtswinkel betrachteten wir die Verbindungen mit 
CdJ,-Struktur, unter denen solche mit, wie auch solche ohne Ubergangs- 
elemente auftreten. In der CdJ,-Struktur bilden die Anionen eine hexa- | 
gonale Kugelpackung. Die Halfte der Oktaederliicken ist durch Kationen 
besetzt, so dass eine Schichtstruktur entsteht, in der jedes Anion von 
drei Kationen in Form einer trigonalen Pyramide umgeben ist. Auf 
Grund der Ionenradienverhaltnisse sollten verschiedene dieser Verbin- 
dungen im Rutilgitter kristallisieren. Es kann also keine reine Ionen- 
bindung vorliegen. In der nichtverzerrten Struktur kommen fiir den 
kovalenten Bindungsanteil (ausser reiner p-Resonanzbindung) fiir das 
Kation d?sp3- oder sp3d?-, fiir das Anion #?-Hybridfunktionen in Frage, 
wahrend die Verzerrungen durch Beimischung weiterer Wellenfunk- 
tionen trigonaler Symmetrie beriicksichtigt werden kénnen. | 


In chemisch abgesattigten Verbindungen sind an der Bindung somit 
sechs Elektronen pro Anion beteiligt. Die im reziproken Gitter durch die 
Ebenen {110} {002} begrenzte Joneszone definiert zusammen mit der 
Elementarzelle ein Phasenvolumen, das genau soviele Elektronenzu- 
stande aufweist, und zwar unabhangig vom Achsenverhaltnis c/a, das im 
Idealfall 1,633 betragt. Dieselbe Joneszone ist auch fiir die Verbindungen 
vom Wurtzit- und NiAs-Typ massgebend. 

Wir schliessen daraus, dass alle jene Verbindungen, welche eindeutig 
sechs bindende Valenzelektronen pro Anion besitzen, nichtmetallisch sind. 
Dies ist leicht einzusehen bei Verbindungen, welche keine Ubergangs- 
elemente enthalten (MgBr,, MgJ,, CaJ,, ZnJz, CdJ,, GeJ,,,PbJ., SiTe,, 
SnS,, SnSes). Der kovalente Bindungsanteil des Kations enthalt hier 
keine innern d-Funktionen, ist also von der Form spd? oder #3. Auch 
bei den Chalkogeniden von Ti, Zr und Hf erwarten wir Halbleiter- 
charakter. Die kovalente Bindung erfolgt bei ihnen durch einen d?sp%- 
Hybridzustand. Eine Ausnahme bildet das metallisch leitende TiTe,. In 
dieser Verbindung scheint Ti nicht mehr rein 4-wertig aufzutreten. 


Nichtmetallisches Verhalten zeigen die Halogenide der Ubergangs- 
elemente. Ihr kovalenter Bindungszustand ist derselbe wie im CaJ,: Die 
Elektronegativitatsdifferenzen sind noch gross, die Uberlappung der 
d-Wellenfunktionen gering. Die magnetischen Daten bestatigen die ge- 
ringe d-Aufspaltung und das Vorhandensein von mehr oder weniger 
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lokalisierten d-Elektronen. Die optischen Eigenschaften im langwelligen 
Bereich kénnen deshalb durch Ubergange der d-Elektronen aus den 
quasidiskreten Niveaux in angeregte Zustinde erklart werden. 

Unter den Chalkogeniden mit Ubergangselementen finden wir Metalle 
und Halbleiter. Alle besitzen eine stark deformierte CdJ,-Struktur. In- 
folge der trigonalen Verzerrung der oktaedrischen Umgebung der Ka- 
tionen spaltet das de-Niveau in ein einfaches und ein zweifach entartetes 
Niveau auf (damit liesse sich die entgegengesetzte Verzerrung des 
Gitters von VSe, (de!) und CoTe, («de») als Jahn-Teller-Effekt deuten). 
Obwohl das magnetische Moment von VSe, genau dem fiir Halbleiter 
erwarteten Wert s = 1/2 entspricht, zeigte gesintertes und gepresstes 
VSe, metallische Leitfahigkeit und eine Thermospannung von ~ 30uV/°C 
(p-Typ). Das experimentelle Resultat ist allerdings nicht zwingend, 
da die stéchiometrische Reindarstellung schwierig ist. Metallischer 
Charakter kénnte bei VSe, zwar durch direkte de-de-Wechselwirkung 
zwischen benachbarten Kationen hervorgerufen werden, da die Vergrés- 
serung von c/a die Kationen einander naher bringt. Das weniger verzerrte 
TaS, jedoch ist ein Halbleiter. 

Bei den tibrigen Verbindungen ist jedoch c/a < 1,63. Voraussetzung 
fiir Halbleiterverhalten ware bei CoTe, und RhTe, die Konfiguration de® 
des Kations, also s = 1/2, bei NiTe,, PdTe,, PtS,, PtSe, und PtTe, hin- 
gegen de®, also s = 0. In Wirklichkeit sind samtliche Telluride metallisch 
und schwach paramagnetisch, ihre Thermospannung sehr klein (x-Typ). 
PtS,, PtSSe und PtSe, jedoch erwiesen sich als diamagnetische Halbleiter 
(p-Typ). Es scheint, dass der Energieunterschied zwischen dem de*-Band 
und dem de*dy?-Band bei den Telluriden verschwindet, wahrend bei 
PtS,, PtSSe, PtSe, und selbst noch bei PtSeTe das elektrostatische 
Kristall-Feld noch geniigt, um die beiden Bander zu trennen. Falls auch 
die iibrigen Zwischenglieder des Systems PtSe, — PtTe, existieren, er- 
gibt sich die Méglichkeit, den Ubergang Halbleiter-Metall (oder Semi- 
metall) stetig durchzufiihren und eventuell durch dussere Parameter, wie 
Druck oder Magnetfeld, zu beeinflussen. 


Feldemission aus Silizium 


von T. FISCHER 


(Laboratorium fiir Festkérperphysik ETH, Ziirich) 


Die Feldemission aus Silizium-Einkristallen wurde experimentell unter- 
sucht. Die Spitzen wurden durch Atzen von Si-Staben in CP-4 her- 
gestellt, in reiner FluBséure und in absolutem Athylalkohol vorge- 


61 HPA 33, 9 (1960) 


962 Compte rendu de la Réunion de la Société Suisse de Physique H. P.A.] 


reinigt. Darauf wurden sie unter einem Druck von héchstens 10-° Torr} 


in einem Strahlungsofen erhitzt, um eine reine und glatte Oberflache 


zu erhalten!)2). Die Reinheit der emittierenden Siliziumoberflache wurde f 
am Emissionsbild in einer MULLER-Rohre gepriift. Es zeigte sich, dass if 
dieses Emissionsbild der reinen Si-Halbkugel von der Warmebehandlung | : 


abhangt. 


Das schon bekannte Emissionsbild?)%) ergab sich nach Erwarmen J 
wahrend 10 Minuten auf héchstens 1350° C und Abschrecken. Durch J 
Erhitzen auf 1400° C und Abschrecken liess sich jedoch eine zweite |} 
und durch langsames Abkiihlen in ca. 60 Minuten eine dritte Figur her- J 


stellen. Es war méglich, reproduzierbar von der einen zur andern Figur 
zu gelangen. Die Symmetrie all dieser Emissionsbilder blieb die gleiche; 
die Unterschiede lagen in der Intensitat der verschiedenen Bereiche. 


Wir sind der Meinung, dass durch Erwarmen wohl gut gezeichnete | 


Bilder kubischer Symmetrie und stabile Emission erreicht werden: 
kénnen, die Oberflache aber nicht als vdllig rein betrachtet werden 
kann, da im Emissionsbild immer noch einige flackernde Punkte beob- | 
achtet werden konnten. Die elektronenmikroskopische Beobachtung | 


einer vorher auf 1350° C erhitzten Spitze zeigt, dass das Emissionsbild | 
des Siliziums wirklich von der Anisotropie der Austrittsarbeit und nicht | 
von Inhomogenitaten des elektrischen Feldes herriihrt. 

Das Emissionsgesetz der Feldemission aus Si wird noch nicht ver- 


| 


standen. Verschiedene Experimente ergeben verschiedene Strom-Span- | 
nungscharakteristiken, ohne dass man die Ursache dieser Verschieden- | 
heiten kennt. Méglicherweise ist dies auf verschiedene unkontrollierbare | 
Verunreinigungen an der Oberflache des Siliziums durch Bor‘) aus dem | 
Pyrexglas zurtickzufiihren. Nach einer typischen Messung gehorcht die 
Feldemission tiber 7 Zehnerpotenzen des Stromes (J = 5:10-® bis | 


30 A/cm?) dem FowLEer-NorDHEIM-Gesetz fiir Metalle. 


" F2 B32 
I=A - = exp (—B =) 
¢@ = Austrittsarbeit ; 
E = elektrisches Feld; 
A, B = Universalkonstanten. 


Die Korrektur fiir die Bildkraft B wurde beriicksichtigt. 


Es war fiir die vorliegende Spitzenform etwas schwierig, eine gut 
angepasste Aquipotentialflache zu finden), so dass sich der etwas un- 
sichere Wert von ® = 4,7 + 0,5 eV fiir die Austrittsarbeit ergab. Die 
Mengenkonstante A lag in der Gréssenordnung des theoretischen Wertes 
der Metalle. Es hat aber keinen Sinn, beim jetzigen Stand der Experi- 
mente diesen Wert deuten zu wollen. Diese Austrittsarbeit entspricht 
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einem Gebiet der Oberflache, das sich zwischen 4° und 15° von der (111)- 
Richtung befindet. Photometrische Abschatzungen zeigten ndamlich, 
dass ca. 70% der totalen Emission aus diesem Gebiet stammt. Oft 
wurden aber auch Strom-Spannungscharakteristiken gemessen, die 
durch obiges Gesetz nicht beschrieben werden. 

Eine Deutung im Sinne der Strattonschen Theorie®) ist noch nicht 
méglich. Die Untersuchungen werden fortgesetzt, namentlich um die 
Austrittsarbeit der reinen Siliziumoberflache und das Emissionsgesetz 
quantitativ zu bestimmen. 


Literatur 


) A. Braun und G. Buscu, Helv. Phys. Acta 20, 33 (1947). 

) F. G. ALLEN, Phys. chem. Sol. 8, 119 (1959). 

) R. PERRY, persénliche Mitteilung. 

4) F.G. AtveEn, T. M. Buck, J. T. Law, J. Appl. Phys. 37, 979 (1960). 
) M. DREcHSLER und E. HENKEL, Z. angew. Phys. 6, 341 (1954). 

) R. Stratton, Proc. Phys. Soc. [B] 68, 746 (1955). 


Hall-Effekt des fliissigen Quecksilbers 


von Y. TIECHE 
(Laboratorium fiir Festkérperphysik ETH, Ziirich) 


Die ersten Versuche zur Bestimmung des Hall-Koeffizienten von 
fliissigem Hg wurden im Jahre 1914 von FENNINGER?) durchgefiihrt 
und 1931 von KIkoIN und Fakipow?) wiederholt. Diese Autoren fanden 
aber keinen messbaren Hall-Effekt (<0,2:10-" m3/As). Erst 1960 
konnten KENDALL und Cusack) einen Hall-Koeffizienten am fliissigen 
Hg bestimmen. Diese Messungen wurden mit der konventionellen Me- 
thode zwischen dem Schmelzpunkt und Zimmertemperatur gemacht. 
Es schien uns interessant, diese Messungen mit einer anderen Mess- 
methode zu priifen und zu erweitern. 


Messmethode 


Die Messung des Hall-Koeffizienten bei fliissigen Metallen wird da- 
durch erschwert, dass dieser Koeffizient sehr klein ist und dass hydro- 
dynamische Bewegungen in der Hall-Probe stérende Spannungen er- 
zeugen. BuscH und Voct‘) haben nach eingehenden Experimenten 
gezeigt, dass die magnetohydrodynamischen Bewegungen Aniass zu 
einer Unipolarinduktion geben. Diese induzierte Spannung ist propor- 
tional dem Produkt J x H?, wo J der Strom durch die Probe und H 
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das Magnetfeld ist. Auch verursachen die thermischen Bewegungen der 
Flissigkeit eine stetige Verschiebung des isoelektrischen Punktes. 
Diese Schwierigkeiten werden durch die Beniitzung einer von RUSSELL) 
und Wau ic) angegebenen Messmethode aufgehoben. 

Durch die Hall-Probe fliesst ein Wechselstrom von 85 Hz; die Frequenz 
des Magnetfeldes ist 50 Hz. Die auftretende Hall-Spannung hat die) 
Differenz und die Summe beider Frequenzen, d. h. 35 Hz bzw. 135 Hz.) 
Die Hall-Spannung mit f = 35 Hz kann mit einem frequenzselektiven 
Instrument gemessen werden. Der Strom durch die Probe wird durch) 
einen selektiven Kraftverstarker erzeugt. 

Die Messung erfolgt mit einer Kompensationsschaltung. Die Referenz- | 
spannung wird durch eine geeichte Vergleichsplatte aus InAs geliefert, 
die sich im gleichen Magnetfeld befindet. 

Als Nullinstrument dient ein Vibrationsgalvanometer-Verstarker nach | 
Buscu®). Die Bandbreite betragt etwa 0,1 Hz. Das Empfindlichkeits- 
verhadltnis zwischen 35 und 50 Hz ist 80 db. Dieser Vorverstarker in) 
Verbindung mit dem Phasendiskriminator hat eine SIDES Oa 
besser als 10-® Volt/Skt. 


Mefsystem 


Fig. 1 zeigt den Aufbau und die Zusammenstellung des MeBsystems. | 
Es besteht aus 2 optisch planpolierten Quarzglasplatten. In die untere 
Platte werden mit Ultraschall die Lécher fiir die Sonden und eine Ver- 
tiefung gebohrt. Die Dicke der Vertiefung betragt 0,1 bis 1 mm. Beide ! 
Platten und die Sonden werden durch W-Drahte zusammengepresst. | 
Die Schmelze wird durch einen leichten Uberdruck (ca. 100 g/cm?) | 
in die Kavitat eingefiihrt. Die Hall-Probe misst 22 x 6 mm. Das Mess- ; 
system kann bis 1000° C im Vakuum oder in einem Schutzgas gebraucht | 
werden. 


Dicke der 


QD QD Hall -,Platte” 
at Ol -— 1mm 
Stromzufiihrungen 


W — Elektroden 
Fig. 1 
Aufbau und Schnitt des Me8systems 
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Messungen am fliissigen Quecksilber 


; Mit der oben beschriebenen Apparatur wurden die elektrische Leit- 
fahigkeit und der Hall-Koeffizient von destilliertem Hg gemessen. 
Fig. 2 zeigt die Messresultate: 


——=— (Liquid Metals Handbook, RN Lyon) 


Hall-Koeffizient (10 m?/As) 
Elektr. Leitf. (10° 0 m') 


R =-7,26 10" m/As 


Temperatur (°C) 


Fig. 2 
Elektrische Leitfahigkeit und Hall-Koeffizient des fliissigen Hg 


Die elektrische Leitfahigkeit stimmt mit den bekannten Werten inner- 
halb eines Messfehlers von ca. 3° iiberein. Der Fehler wird haupt- 
sachlich durch die Bestimmung der Dimensionen der Platte verursacht. 

Der Hall-Koeffizient wurde fiir 2 Schichtdicken, fiir B = 0,05 und 
0,1 Vs/m? und J = 1 und 3 A, konstant gefunden. Der Messfehler ist 
in diesem Fall ca. 10%. Ry ist zwischen Zimmertemperatur und 300° C 
innerhalb dieses Fehlers temperaturunabhangig: Ry = (— 7,3 + 0,5) 
10-1! m%/As. Dieser Wert stimmt mit dem Wert von KENDALL und 
Cusack (Ry = — 7,46:10-" m?/As) tiberein. 

Beim Schmelzen nimmt Ry um 20 bis 40% ab. Dieses Resultat lasst 
sich nur qualitativ deuten. Der Ubergang vom festen in den fliissigen 
Zustand ist von einer sprunghaften Anderung der Koordinationszahl 
und der elektrischen Leitfahigkeit begleitet. So geht Hg, das in der 
festen Phase die Koordinationszahl 6 + 6 hat, im geschmolzenen Zu- 
stand zu einer weniger dichten Packung mit 8 Nachbarn tiber. Hg wird. 
weniger metallisch in der Schmelze. Als Folge ware Rj grosser, was nicht 
der Fall ist. Anderseits ist der Sprung der Leitfahigkeit grésser als bei 
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allen anderen Metallen. Dieser Sprung kann nicht nur durch eine An- 


derung der Streuung der Ladungstrager erklart werden, sondern auch 


durch eine Verkleinerung ihrer Zahl. Setzt man gemischte Leitung vor- 


aus. so bewirkt eine Abnahme der Zahl der Elektronen eine Verklei- | 


Oo, 8 


nerung der Leitfihigkeit; der Hall-Koeffizient braucht dagegen nicht | 
zu wachsen. Die Voraussetzung der gemischten Leitung wird durch die | 
Tatsache gestiitzt, dass andere Elemente der 2. Gruppe einen positiven | 


Hall-Koeffizienten besitzen. 
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Maégnetische Gittersuszeptibilitat von Ge-Si-Legierungen 


von ©. Voat 


(Laboratorium fiir Festkérperphysik ETH, Ziirich) 


Eine ausfiihrliche Arbeit erscheint demnachst in den Helv. Phys. Acta 


Magnetische Suszeptibilitat der fliissigen B-Metalle 


von G. BuscH und S. YUAN 
(Laboratorium fiir Festkérperphysik ETH, Ziirich) 


Eine ausfiihrliche Arbeit erscheint demnachst in den Helv. Phys. Acta 


Zur paramagnetischen Resonanz von Cr*+ in Spinell (MgAI1,O,) 


von E. Brun, S. HAFNER, H. LOELIGER und F. WALDNER 


(Physik-Institut der Universitat und Institut fiir Kristallographie 
und Petrographie der ETH, Ziirich) 


An natiirlichen Spinell-Einkristallen wurden von HaFNER und 
LaveEs’) Ultrarot-Absorptionsmessungen und von Brun, HAFNER, Hart- 
MANN und Laves?) Messungen von elektrischen Quadrupoleffekten an 
der magnetischen Kernresonanz von Al?’ ausgefiihrt. Mit beiden Methoden 
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zeigten sich nach kurzem Erhitzen auf tiber 900° C Veranderungen der 
Spektren, die sich als Anderung der Kationenverteilung interpretieren 
lassen. Mit Messungen der paramagnetischen Elektronenresonanz (EPR) 
von Verunreinigungen wurde nun versucht, den gleichen Effekt nach- 
zuweisen. 

In einem natiirlichen dunkelroten Spinell-Einkristall (1,2 g)%) wurde 
mit EPR im X-Band die von StaHt-Brapa und Low‘) beschriebene 
Cr3+-Linie gemessen. Die Linienbreite zeigte praktisch keine Orien- 
tierungsabhangigkeit. Nun wurde der Kristall stufenweise auf Tem- 
peraturen zwischen 700° C und 950° C erhitzt (ca. 1 Min.), jeweils auf 
Zimmertemperatur abgeschreckt und mit EPR ausgemessen. Zwischen 
800° C und 900° C wurde die Cr?+-Linie merklich verbreitert. Im End- 
zustand nach Erhitzen auf 950° C ist eine deutliche Orientierungsab- 
hangigkeit der Linienbreite feststellbar. In Fig. 1 ist die Linienbreite 
(Abstand der Wendepunkte der Absorptionskurve) fiir den natiirlichen 
und den erhitzten Zustand als Funktion des Winkels @ zwischen der 
Symmetrieachse des elektrischen Kristallfeldes (Wiirfeldiagonale [111}) 
und dem statischen Magnetfeld H, aufgetragen. Die grosse Streuung 
riihrt hauptsachlich von teilweiser Uberlappung der Linien her. Der rein 
magnetische Ubergang (9 = 0°) wird kaum verbreitert; bei 0 = 30° 
steigt die Linienbreite auf 140 Gauss, um bis @ = 90° auf ca. 90 Gauss 
zu sinken. 


Gauss _ Linienbreite 


* naturlich 


© erhitzt 950°C 


o° 30° 60° 90°86 
Fig. 1 
Linienbreite des Cr?+-Ubergangs in Spinell 


Synthetische Spinelle) (z. B. MgAl,0, mit MgO/A1,03 = 1/3,5 oder 1/1) 
zeigen eine Ahnliche Winkelabhangigkeit der Linienbreite wie der erhitzte 
natiirliche Spinell. 
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Wenn die Verbreiterung allein durch Winkelanderungen der Sym-_ 
metrieachse des elektrischen Feldes verursacht wiirde, so diirfte bei 90° | 
die Linie nicht breiter als bei @ = 0° sein. Der vorliegende Verlauf | 
lasst sich besser durch Variation der Nullfeldaufspaltung 2D, verbunden J 
mit einer Winkelvariation der Symmetrieachse des elektrischen Feldes ff 
interpretieren. | 

Nach Tempern bei ca. 700° C wahrend 2 Monaten war ein leichter [| 
Riickgang der Linienverbreiterung sichtbar. | 

Wie bei den eingangs erwahnten Arbeiten!)?) zeigen auch Messungen } 
mit EPR Veranderungen, die auf eine ungeordnete Kationenverteilung 
im Spinell schliessen lassen. Durch langfristige Warmebehandlung)| 
konnen diese Effekte teilweise riickgangig gemacht werden. 
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Etalons de fréquence au cesium, description et résultats 


par P. KartascHorr*), J. BonaNomi**) et J. DE Prins*) 


Description 


Deux étalons de fréquence a jet atomique de césium!-5) ont été | 


construits au L.S.R.H. a Neuchatel. Leurs dimensions mécaniques sont 
les suivantes: 


Not No2 | 
Longueur d’interaction ..... 110 cm 408 cm | 
Longucur totale se. aoa eee 250 cm 600 cm | 
Diamétre du récipient A vide. . . 25 cm 25 cm 


Le N° 1 étant une exécution préliminaire, la description suivante 
concerne principalement le N° 2. 


*) Laboratoire suisse de recherches horlogéres, Neuchatel. 
**) Observatoire de Neuchatel. 
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Géométrie du jet 


Une géométrie asymétrique du jet, semblable a celle des Atomichrons 3 
a été adoptée. La fente de collimation placée habituellement au centre 
a été supprimée et le jet est défini par les bords des entrefers des aimants 
A et B. Les poitionss de la source du jet et du détecteur sont ajustables 
perpendiculairement au jet. Une sélection des atomes lents est ainsi 
possible, ce qui permet une réduction importante de la largeur de raie. 


Forme du jet, source et détecteur 


La section du jet a la source et au détecteur est de 0,7 x 10 mm. 
La source utilise du Cs métallique 4 une température de 100° C environ. 
Le détecteur est un ionisateur a ruban de tungsténe chaud, suivi par un 
spectrométre de masse simplifié et un multiplicateur d’électrons secon- 
daires de 17 étages. 


Champ haute fréquence et champ Hc 


La cavité est une structure entiérement résonnante en forme de U avec 
un facteur de qualité Q = 104. La partie horizontale de cette structure 
a une longueur de 408 cm. Les deux sections verticales, traversées par 
le jet, ont une dimension de 5 cm dans la direction du jet, tandis que dans 
la plupart des autres réalisations, cette dimension n’est que de 1 cm 
environ. ; 

Ceci permet lutilisation d’un champ magnétique continu H, plus 
faible dans la région de transition. Contrairement a l’usage général, 
les champs H.F. dans les deux sections d’interaction ne sont pas en 
phase mais déphasés de 180° ceci permettant de réaliser un meilleur 
rapport de signal-bruit au centre de la résonance atomique. L’accord 
de la cavité entiére peut étre varié depuis ]’extérieur par un piston en 
teflon sur un domaine de 2 Mc/s environ. 

Le champ H, est produit par 4 fils tendus le long du jet a l’intérieur 
d’un écran double. L’écran extérieur est un tube en acier doux (diamétre 
intérieur 125 mm) qui sert également de structure portante. L’écran 
intérieur est un tube en w-métal. Le champ résiduel mesuré a I’intérieur 
est plus que 100 fois inférieur au champ magnétique terrestre. 


Aimants A et B 


Utilisant du Ticonal, ces aimants permanents produisent un champ 
de 9500 Oe. Les entrefers ont une longueur de 15cm, une largeur de 4 mm 
et les rayons des piéces polaires sont de 10 et 11 mm. Les aimants sont 
montés dans des boites d’écran construits en acier doux et en fer Armco. 
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La structure de jet entiérement autoportante repose sur des petits 
chariots a l’intérieur du récipient 4 vide poussé. L’installation a vide 
comprend une pompe 4 diffusion d’huile autofractionnante (vitesse de 


pompage 600 1/s) et plusieurs trappes a air liquide. 


Partie électromque®) 


L’énergie micro-onde est produite par un klystron qui est synchronisé 
en phase sur un multiple de la fréquence d’un oscillateur a quartz de 
8,5 Mc/s. Cet oscillateur est modulé en fréquence a 20 c/s. La modulation 
de l’amplitude du courant ionique est détectée dans un discriminateur 
de phase produisant un signal de correction appliqué a loscillateur 
a quartz. 


Résultats: 


a) Propriétés de l’ étalon L.S.R.H. No 2 

1) La largeur de raie observée est de 40 c/s sans sélection de vitesse 
(fig. 1a) et diminue a 24 c/s avec sélection de vitesse (fig. 1b). Des raies 
encore plus étroites ont été obtenues avec une perte correspondante 
de rapport signal-bruit. ’ 

2) La fréquence extrapolée 4 champ zéro est reproductible 4 mieux | 
que + 2-10-", 


Fig. la 


3) Une bonne homogénéité du champ H, est indiquée par le fait qu'il 
a été possible d’observer des raies de résonance du type Ramsey sur les 
transitions qui dépendent fortement du champ magnétique. 
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4) L’influence de la puissance excitatrice, correspondant a une variation 
de l’amplitude de la raie Ramsey du maximum a un cinquiéme de cette 
valeur est inférieure 4 7 x 10-41, 

5) Une variation de l’accord de la cavité sur le domaine de 2 Mc/s 
produit un décalage de Ja fréquence inférieur a 5-10-11. 


Mt 
He 
Hl 


b) Comparaisons par rapport a d'autres étalons 


Des comparaisons avec d’autres étalons au césium ont été faites depuis 
juin 1960 a l’aide des émissions sur ondes trés longues des stations 
GBR (Rugby, Angleterre, 16 Kc/s) et NBA (Zone du canal de Panama, 
18 Kc/s), regues a l’Observatoire de Neuchatel, en utilisant la méthode 
d’enregistrement de phase de PIERCE”) 8). 

Les moyennes journaliéres (15 h 00-15 h 00 TU) ont été comparées 
aux moyennes correspondantes obtenues par les autres laboratoires et 
rapportées dans la figure 2. De haut en bas sont reproduites les com- 
paraisons avec les laboratoires suivants: 


1) Harvard University, Cruft Laboratory, Cambridge, Mass. USA. 
Etalon: Atomichron S. 112. Mesures par rapport 4 NBA et GBR. 

2) U.S. Naval Observatory, Washington D.C. USA. Corrections de 
NBA basées sur les Atomichrons du U.S. Naval Research Labo- 
ratory. 

3) National Physical Laboratory, Teddington, Angleterre, Corrections 
de NBA basées sur 1’étalon de fréquence au césium du NPL. 
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4) Post Office Research Station, Dollis Hill, Angleterre. Corrections 
de GBR basées sur ]’étalon au césium du NPL. 
5) CNET, Bagneux (Seine). Corrections de NBA et GBR basées sur 


l’Atomichron No 107. 


x10 + NEUCHATEL-HARVARD (S112) 
via NBA 
+ >. ~ RN ae — rt ere Tae SRT 5 a ee 
+ o¢ > * * 
JUIN JUILLET AOUT SEPTEMBRE 1960. 
e NEUCHATEL-HARVARD (S112) 
° ° via GBR 
© 00 eo 2) ° ° 200° 
ate M2 pg ye get > 
= Fs 5: ASA G Broteimie ern oF Troe °8 
°° 2 ° 
+ NEUCHATEL- USN 
| + via NBA 
os 
+ 
‘ 2. + © NEUCHATEL-NPL TEDDINGTON 
+ * % ° ° 
aaa Sr a 8 via NBA 
a a 
‘ ; 2 tj > 
i + 


+ NEUCHATEL-GPO Dollis Hill 
via GBR 


° © NEUCHATEL-CNET PARIS (107) 
via NBA 


+ NEUCHATEL-CNET PARIS (107) 
via GBR 


O=-NWEYUAY OC-NYEUA H-O-NUEU BWN-O=-NWYSUA WH-O-NW WH-O-NUW 


Les mesures montrent un accord excellent entre Neuchatel et Harvard; 
Vécart de la moyenne est de 3-10-4. 
Le plus grand écart observé a été de 2,2-10-1°. L’écart quadratique 
moyen (variance) des mesures journaliéres est inférieur a 1071°. 
Les dispersions et les écarts systématiques des autres comparaisons 
sont nettement supérieurs. Ils peuvent étre attribués a trois causes: 
1) Ecarts de la fréquence des étalons a césium; 
2) Erreurs de mesure des fréquences de NBA et GBR y compris les 
effets de propagation ‘*) §) ; 
3) Erreurs dues a des fluctuations d’horloges a quartz servant a l’inter- 
polation entre des étalonnages successifs par les étalons a césium. 
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Effet Hall du Ni trés pur 4 basse température 


par R. HUGUENIN et D. RIVIER 
(Laboratoire de Physique de l'Université de Lausanne) 


1. Il est bien établi expérimentalement que la constante de Hall 
aimantation R, des ferromagnétiques dépend fortement de la tempéra- 
ture’). D’autre part, les théories développées ces derniéresannées par 
différents auteurs, qui attribuent ]’effet Hall aimantation a ]’interaction 
spin-orbite, conduisent toutes a une proportionnalité entre R, et la 
résistivité o élevée a4 une certaine puissance, 2 selon KaARpPLUuS et 
LUTTINGER?), 3/2 ou 2 selon Smir?), et selon LUTTINGER’), 1 pour les 
métaux purs et 2 pour les alliages. Les résultats expérimentaux ne sont 
que partiellement en accord avec ces théories; l’exposant de la résisti- 
vité est généralement compris entre 1 et 2 pour les températures supé- 
rieures 4 80°K. Aux températures inférieures, le comportement de R, est 
trés différent suivant les expérimentateurs. La constante de Hall aiman- 
tation du Ni pur est nulle a 20°K selon SMIT (@o9¢° x/@20°K = 115); 
selon VOLKENSTEIN, FEDOROV et VONSOVSKI>) (09932 x/Q20° x = 97) R, pré- 
sente un minimum non nul entre 20 et 30°K et croit d’environ 30°/, 
jusqu’a 4°K. 

2. Nous avons observé, entre 4°K et 293°K, ]’effet Hall d’un échan- 
tillon de Ni JOHNSON-MATTHEY 99,999°/,, dont le rapport de résistivité 
203° x/O4,0° x est égal 4 170. Les mesures a 4°K, 65°K, 77°K, 273°K et 
293°K sont faites dans des bains d’hélium, d’azote et d’eau distillée. 
L’appareillage utilisé permet en outre d’obtenir par chauffage des 
températures intermédiaires. La tension de Hall est mesurée de fagon 
classique sur une plaque de dimensions 15 x 4,5 x 0,1 mm, au moyen 
d’un amplificateur de galvanométre a cellules photoélectriques dont la 
sensibilité maximum est de 300 mm/uwV. Le champ magnétique est 
fourni par un électroaimant Oerlikon pouvant donner un champ magné- 
tique de 2,5 Vs/m? dans un entrefer de 4,5 cm. La température est 
mesurée par la pression de vapeur saturante de N, et He ou, dans les 
régions intermédiaires, par un thermométre en cuivre électrolytique 
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étalonné a l’aide de la fonction Z(T) proposée par WHITE®). Un pont 
de KELVIN sert A la mesure de la résistance du thermometre. 
3. Les résultats obtenus sont réunis dans la figure 1. De 293°K a 
65°K, la résistivité de Hall 9, en fonction du champ magnétique B est | 
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Fig. 1 


représentée par la courbe habituelle, devenant pour les champs faibles 


une droite de pente 
a eS le < Bs 


(pour le Ni B, ~ 0,6 Vs/m?) et pour les champs élevés une droite de 


pente 
OB i > Bs 


R, est la constante champ (ordinaire), R, la constante extraordinaire 
et la différence R, — Ry = R, donne la constante aimantation. 
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Des et au-dessous de 42°K, la dépendance de o, avec B cesse d’étre 
linéaire pour des champs B suffisamment élevés, d’abord beaucoup plus 
grands que B,, mais d’autant plus petits que la température est plus 
basse. Pour une valeur donnée de B, o, augmente lorsque T diminue. 

Nous avons représenté dans la figure 2 la fonction (0 0,/0 B) (B) qui 
détermine les constantes champ et aimantation. Pour les températures 
=> 65°K cette fonction présente 2 paliers, ]’un pour B < 0,45 Vs/m2, 
l'autre pour B > 0,7 Vs/m®. La distance entre les paliers mesure la 
constante aimantation. A partir de 42°K, 00,/0B est une fonction 
monotone croissante de B, sans aucune particularité pour les valeurs 
de B voisines de B,. Ce comportement trouve son explication la plus 
simple dans l’hypothése que R, est nulle 4 basse température, a partir 
d’une température comprise entre 42 et 65°K. 


204 
OB. 

[10°” 3/4s] 415K 
O8t 


Or 


G6r 


S 
= 
| 

3 

a 

> 


247 °K 
65 °K 
03 = 1 ri 1 fis s 
0 05 10 ed 20 25'S?) 
Fig. 2 


4. Les considérations suivantes confirment l’hypothése que R, est nulle 
a basse température. On peut démontrer la validité d’une loi de Kohler 
généralisée 4 la partie ordinaire de tout le tenseur magnétorésistance’). 
Cela conduit pour l’effet Hall a la relation 


eno _ 4 (=) 
0 Qo)’ 


ou gp est la résistivité pour B = 0, et @x0 la partie ordinaire de gy. 
Dans la figure 3, nous avons, en fonction de B/g,, reporté: pour 
i> 69° K, 
Toei ae 
Bonet Con: 
et pour T < 42°K, 010/09 = @x/0o- Les points correspondants aux tempé- 
ratures extrémes, 4°K et 293°K, sont alors sur la méme courbe. La 
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courbure qui apparait aux champs élevés et aux basses températures est 
en accord avec la prédiction théorique d’une loi quadratique en B pour 


la constante ordinaire. Les points correspondant aux températures | 
intermédiaires ne sont pas sur la méme courbe, ce qui est probablement | 


dii au fait que la loi de Kohler est valable seulement lorsquil y a un seul 
temps de relaxation’). 


Stele, 10* 
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5. Le comportement de R, en fonction de la température est en partie 
conforme aux prévisions théoriques. En effet, de 293 a 120°K, R, est 
proportionnel a 9” avec un exposant  égal 4 1,7. Par contre, au-dessous 
de 120° K, R, est une fonction plus compliquée, bien qu’encore monotone 
croissante comme le montre la figure 4. 


R, Ro, Rs 
[10-"m3/As] ‘do 
4) 
ia @,-Fo8+(% ~Ro)M a ee 
} ‘Ss 
Se 
gut SES ° -= hf 
~T--=9 & BB, 
a RS=R,—Ro 
1 T=293 K: 
R, = 524-10 "nas 
3 R= 0,58 10” 
: Mes R= 4,66-10-? 9 
hin aioe re =r 4 4 ip 
0 20 40 60 80 100 120 [°K] 
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Inelastische Streuung von 10 MeV-Protonen 
an verschiedenen Kernen 


par V. MEYER et N. Hintz 
(Zurich, Univ. Phys. Inst.) 


Paraitra dans «Nuclear Physics» 


Ein symmetrischer 4-MV-Kaskadengleichrichter 
zur Speisung eines Ionenbeschleunigers 


von J. Se1tz, G. REINHOLD und R. MINKNER 
(Emil Haefely & Cie. AG., Basel) 


fs 


Im Jahre 1932 publizierten Cockcrort und Watton?) ihre Ergebnisse 
von Experimenten mit kiinstlich beschleunigten Ionen. Die Beschleu- 
nigung erfolgte durch Anlegen einer Gleichspannung von 800 kV an 
ein entsprechendes Beschleunigungsrohr. Zur Erzeugung der hohen 
Gleichspannung entwickelten sie einen Kaskadengleichrichter, ohne von 
der bereits 10 Jahre vorher von GREINACHER®) beschriebenen Kaskaden- 
schaltung Kenntnis zu haben. 

Der Kaskadengleichrichter ist ein bequemes und viel verwendetes 
Hilfsmittel, um hohe Gleichspannungen zu erzeugen. Bis vor kurzem 
war es aber nicht mdglich, mit seiner Hilfe Spannungen von mehreren 
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Millionen Volt zu erreichen. Die Griinde sind darin zu suchen, dass mit 
steigender Spannung gréssere Stufenzahlen notig werden. Daraus folgen 
zwangslaufig eine gréssere Welligkeit und ein grosserer Spannungs- 
abfall. Diese konnen sehr bald unzulassig hohe Werte annehmen. | 

Mit dem sogenannten symmetrischen Kaskadengleichrichter®) lassen / 
sich die Schwierigkeiten wenn auch nicht vollstandig, so doch bis zu | 
einem gewissen Grade iiberwinden. 

Die Vorteile dieses Generators gehen aus einer Gegeniiberstellung der 
Formeln fiir Welligkeit und Spannungsabfall hervor: 


Tabelle 1 
N = Stufenzahl, Uy, = Scheitelwert der Eingangswechselspannung, J = Gleich- 
strommittelwert, f = Speisefrequenz, C = Stufenkapazitat, C, = Streukapazitat 
zwischen Schub- und Glattungssdule pro Stufe. Diskussion der Gleichungen 
im Text. 


Greinacherkaskade Symmetr. Kaskade 


Ideale Ausgangsspannung Ug =2NU, Ug = 2NU5 

Welligkeit, hervorgerufen J 2 jad 
durch Umladung der Ce Wie ye N(N+1) -| 0U = Ee N 
Kondensatoren f fi 


Welligkeit, hervorgerufen Gunite 
durch kapazitive Blind- | 0’U = U, —— N(N+1)| 6’U =0 


0 
Str6me Cc 2 

Spannungsabfall, hervor- TON JN (N 
gerufen durch Umladung| AU, = ones (2N@+1) | AU, = ea (G+ 1) 
der Kondensatoren f HE B\ 2 


Eine Erhéhung von U,p ist, wie dic Formel-Zusammenstellung zeigt, 
ausser durch eine Erhéhung der Eingangsspannung U, nur durch eine 
Erhéhung der Stufenzahl N moglich. Einer Erhéhung der Eingangsspan- 
nung U,sind Grenzen gesetzt. Einerseits sind keine Gleichrichterventile 
fiir beliebig hohe Sperrspannungen erhiltlich, andererseits ist es nétig, 
Kaskadengleichrichter fiir mehrere Millionen Volt in einen Drucktank 
einzubauen. Dies erfordert eine gedrangte Bauweise. Der Abstand 
zwischen Schub- und Glattungssadule wird durch die Eingangswechsel- 
spannung vorgeschrieben. 

Will man die Stufenzahl N erhéhen, so zeigt die Tabelle 1, dass die 
Welligkeit 6U bzw. 6’U fiir die Greinacherkaskade quadratisch mit der 
Stufenzahl wachst; bei der symmetrischen Kaskade ist die Umladungs- 


welligkeit der Stufenzahl proportional; die kapazitive Welligkeit ist aus 
Symmetriegriinden Null. 
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Schhiesslich zeigt die Tabelle, dass der Spannungsabfall, der durch 
die Umladung der Kondensatoren bedingt ist, bei der symmetrischen 
Kaskade viermal kleiner ist als bei der Greinacherkaskade. 

Es sei noch erwahnt, dass die angegebenen Gleichungen nur unter 
vereinfachenden Voraussetzungen gelten. Insbesondere sind die kom- 
plexen Widerstaénde in den Gleichrichterventilen und den Hochspan- 
nungstransformatoren nicht beriicksichtigt. 

Auf die anderen Massnahmen, die ebenfalls zu einer Reduktion der 
Welligkeit und des Spannungsabfalles fiihren, wie z. B. Erhéhung der 
Speisefrequenz und der Stufenkapazitat C, kann in diesem Zusammen- 
hang nicht eingegangen werden. Man findet nahere Angaben in dem 
zusammenfassenden Artikel von E. BALDINGER*) im Handbuch der 
Physik. 


it 


Nachdem die Richtigkeit der Formeln fiir den symmetrischen Kas- 
kadengleichrichter an Hand von Experimenten an Modellen gepriift 
worden war, wurde mit dem Bau eines 4-MV-Gleichrichters begonnen. 
Diese Anlage steht nun seit einiger Zeit im Physikalischen Institut der 
Universitat Basel im Betrieb und dient zur Speisung eines Ionenbeschleu- 
nigungsrohres. Der Gleichrichter wurde geprift, indem anstelle des 
Beschleunigungsrohres ein Belastungswiderstand von 1 mA Nutzstrom 
eingebaut wurde. Die Anlage lief so wahrend eines Dauerbetriebes 
12 Stunden bei 4 MV. Uber die Versuche am Gleichrichter in Verbindung 
mit dem Beschleunigungsrohr erfolgt ein separater Bericht von E. BAuM- 
GARTNER, R. GALtI und P. HuBErR®). Die folgende Beschreibung be- 
schrankt sich auf den 4-MV-Kaskadengleichrichter und seine Hilfsein- 
richtungen. 

Der 4-MV-Kaskadengleichrichter besteht aus 20 identischen Stufen. 
Jede Stufe hat eine Nennspannung von 200 kV. Sie wird von einem 
Aquipotentialring von elliptischem Querschnitt gegen die Tankwand 
elektrostatisch abgeschirmt. Um die kapazitive Welligkeit, die theo- 
retisch Null sein sollte, so klein wie méglich zu halten, ist die ganze Anlage 
streng symmetrisch gebaut. Die Speisefrequenz des Gleichrichters be- 
tragt 10 kHz. Sie wird mit einer Frequenzumformergruppe erzeugt. 
Die Ausgangsspannung der Gruppe wird in 2 Hochspannungstransfor- 
matoren auf 90 kV transformiert und den beiden Schubsaulen zuge- 
fiihrt. Die Kapazitaten in den Schub- und Glattungssdulen bestehen aus 
Olpapierkondensatoren. Sie sind eingebaut in Isolierzylinder aus Haefe- 
lyt PQ, einem Gemisch aus Araldit und Quarzpulver. Jeder Stufen- 
kondensator ist mit einem Dampfungswiderstand (siehe Fig. 1) versehen, 
der bei Kurzschliissen den Entladungsstrom begrenzt. Entsprechend 
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den 20 Stufen sind 80 Selenventile vorhanden. Die Selenelemente be- 


finden sich in Plexiglaszylindern unter Ol und sind fir 5 mA Gleich- 
strom dimensioniert. Wegen der hohen Speisefrequenz und der ge- 


drangten Bauweise entstehen zwischen den Schubsaulen betrachtliche | 
Blindstréme. Diese werden durch 15 Hochspannungsdrosseln von je Ca. : 


17 Hy zwischen den Schubsdulen kompensiert (Fig. SUE 


eS] 6Uo 


Set 5) 
©. 


<, 


2C 2C 


Fig. 1 
Dreistufiger symmetrischer Kaskadengleichrichter mit Kompensationsdrosseln und 
Dampfungswiderstanden in den Stufenkondensatoren 


Die Leistung fiir die elektrischen Hilfseinrichtungen zur Hochfrequenz- 
Ionenquelle wird in einem 400-Hz-Generator erzeugt. Er ist in der 
Hochspannungskuppel untergebracht und wird mit einer Isolierwelle 
angetrieben. Zur Steuerung des 300-Watt-Hochfrequenzoszillators und 
der Hilfsspannungen fiir das Ioneneinschuss-System werden weitere 
6 Isolierwellen verwendet. Sie werden mit Servomotoren vom Kom- 
mandopult aus bedient. In der Hochspannungskuppel befinden sich 
4 Kontroll-Messinstrumente. Sie kénnen durch ein Fenster im Druck- 
tank mit einer Fernsehkamera vom Kommandopult aus beobachtet 
werden. 

Der ganze Hochspannungsgenerator ist in einen Drucktank eingebaut. 
Als Isoliergas findet ein Gemisch von 90% N, und 10% CO, unter 
einem Druck von 10 atii Verwendung. Der Taupunkt des Druckgases 


Se 
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liegt unterhalb — 20° C. Die in den Selenventilen, Hochspannungs- 
drosseln und Kondensatoren entstehende Warme wiirde ohne spezielles 
Kihlsystem zu einem unzuldssigen Temperaturanstieg im Druckgas 
fiihren. Ein Ventilationssystem und eine Kiithlmaschine sorgen fiir eine 
konstante Gastemperatur von 20° C im Tank. 


Fig. 2 
Ansicht des 4-MV-Generators bei entferntem Drucktank 


Bei einem der ersten Versuche am 4-MV-Kaskadengleichrichter wurde 
bei 4 MV und 1 mA Belastungsstrom eine Welligkeit von 800 V.r; ge- 
messen. Die Messung erfolgte iiber eine kapazitive Sonde, die an einem 
Fenster des Drucktankes angebracht war. Es stellte sich heraus, dass 
diese Restwelligkeit von einer Unsymmetrie des Kaskadengleich- 
richters herriihrte. Daraufhin wurde versucht, diese zu beseitigen, und 
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wenig spaiter konnte bei einem Leerlaufversuch bei 3 MV eine 
Welligkeit von 70 V..-, gemessen werden. Es sollte méglich sein, die 
Welligkeit bei besserem Abgleich der Symmetrie noch weiter herab- | 
zusetzen. | 

Der Spannungsabfall wurde mit Hilfe einer verstellbaren Korona- | 
strecke, mit der bei 3,5 MV eine Belastung von 0,73 mA erzeugt werden 
konnte, zu 90 kV gemessen. 


III. 


Der Kaskadengleichrichter soll mit einer Spannungs-Stabilisier- 
einrichtung ausgeriistet werden, die jetzt im Bau ist. Die Wirkungs- | 
weise der Spannungsstabilisierung geht aus der Fig. 3 hervor. Es werden | 
zwei Hauptregelkreise unterschieden. Der erste greift bei der 10-kHz- 
Frequenzumformergruppe ein und erlaubt relativ langsame Regelungen | 
(Zeitkonstante ca. 0,2 sec). Der zweite Regelkreis soll schnelle Be- 
lastungsschwankungen, welche im Beschleunigungsrohr auftreten, aus- | 
stabilisieren. Zu diesem Zweck ist der Fusspunkt des Kaskadengleich- 
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Fig. 3 
Blockschema der Spannungsstabilisierung 
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richters gegen Erde isoliert. Wird hier eine regelbare Spannung ange- 
legt, so andert sich entsprechend die Beschleunigungsspannung. Mes- 
sungen am Hochspannungsregelverstarker (in Fig. 3) haben ergeben, 
dass er in der Lage ist, Spannungen von + 20 kV mit einer Zeitkonstante 
von 1 ms zu erzeugen. Die Steuersignale fiir die beiden erwahnten 
Regelkreise sollen vom Hochspannungswiderstand bzw. von einem 
Analysatormagnet hohen Auflésungsvermégens geliefert werden, welcher 
vom Physikalischen Institut der Universitat Basel gebaut wird und 
sich in Montage befindet. Die Regelkreise sind fiir eine Spannungs- 
konstanz von + 1kV bei einem Belastungsstrom von 1 mA ausgelegt. 
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Etude du séchage et de la réstitution des emulsions nucléaires 
a Vaide d’un polyéthyléne glycol (carbowax)*) 


par L. Pinto HESPANHOL 
(Laboratoire de Recherches Nucléaires, E.P.U.L., Lausanne) 


A. SAMMAN et G. VANDERHAEGHE 
CERN, (Genéve) 


Un polyéthyléne glycol de formule générale RO. CH,(CH,OCH,) , 
CH,OH fabriqué par ]’Union Carbide Chemicals Company et vendu 
sous l’appellation commerciale «Carbowax» a été utilisé pour le séchage 
et la restitution de l’épaisseur des émulsions nucléaires. Pour des poids 
moléculaires moyens de 200, 300 et 400, c’est un liquide transparent, 
visqueux, hydrophile, et de trés faible tension de vapeur; l’indice de 
réfraction moyen est de 1,46. 

Des plaques Ilford G5 de 100, 200, 400, 500 et 600 wm d’épaisseur 
ont été irradiées au synchroton du CERN par un faisceau de mésons su 
relativistes arrivant sous une incidence de 70° par rapport a la normale 


*) Un exposé, plus détaillé de ce travail paraitra prochainement dans les comptes 
rendus du congrés de Photographie Nucléaire de Moscou, 1960. 
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de l’émulsion. Ces plaques ont été développées dans des conditions bien 
définies par le procédé ditherme habituel. A la fin du lavage, elles ont 
été introduites dans le Carbowax et la diminution de leur épaisseur par 
suite du séchage a été mesurée au microscope dans le liquide méme. Le 
temps de séchage croft & peu prés proportionnellement avec l’épaisseur 
nominale de l’émulsion et avec le poids moléculaire du Carbowax. Pour 
une plaque de 600 um et pour le Carbowax 400 par exemple, le séchage 
se fait en 15 heures environ. Le facteur de restitution dépend de 1’épais- 
seur nominale et du poids moléculaire; le Carbowax 200 restitue entiére- 
ment les émulsions de 100 um et seulement a 70°/, celles de 600 wm; pour 
le Carbowax 400, les restitutions correspondantes sont respectivement 
de 60°/, et 45°/). Un léger trouble peut apparaitre dans les émulsions 
imprégnées de Carbowax 200 si I’humidité extérieure dépasse 60°/9. — 
Remarquons qu’a épaisseur finale égale, l’émulsion séchée au Carbowax 
est plus rigide et moins hygroscopique que celle imprégnée de glycérol. 

Nous avons procédé a des mesures comparatives de la distorsion des 
traces photographiques dans des émulsions de 500 wm et de 10 x 5 cm, 
développées dans les mémes conditions et séchées parallélement dans des 
solutions de Carbowax, d’alcool, et dans une enceinte a humidité con- 
trdlée. La distorsion de courbure a été déterminée par la méthode de 
Mayor?) (objectif 65 x, oculaire 10 x). Les mesures ont été faites tous 
les centimétres sur l'ensemble de la plaque, en excluant une zone mar- 
ginale de 1 cm de largeur. Les valeurs obtenues sont indiquées dans le 
tableau suivant: 


Distorsion dans les plaques Ilford G5, 500 um, pour différentes méthodes 
de séchage 


Procédés de séchage ee Te ee 
s ; ag en um + 10% en covans 
+ 10% 
Enceinte & humidité contrélée . . . . . 8,3 132 
Solution aqueuse d’alcool & 70% +5% 
SIYSOING 65S s et ee 6,0 96 
Solutions aqueuses d’alcool & 35%, 50%, 
60% +5% glycérine, 70%+5% glycé- 
YONGE. oe Re Se ee 2,9 +4 
Ps MS200 aera eon ee 655 t 104 
Carhowax PsM.300) 232.5, 3.0 ee vOy7 Ne 
P. M2400 “ae oer eee 9,0 144 
Solutions aqueuses de Carbowax 400 & 
50%5.60%% et. 1009” 6 ae eee eed 60 
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On voit que la distorsion la plus faible est obtenue lorsqu’on procéde 
par étapes en éliminant progressivement l’eau de la couche photographique 
par immersion dans des solutions de Carbowax ou d’alcool de concen- 
trations croissantes. Ces résultats nous encouragent a poursuivre la mise 
au point de cette nouvelle méthode de séchage. 

Ce travail a bénéficié, pour une part, de l’appui financier de la Com- 
mission pour la Science Atomique du Fonds National Suisse. 
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Corrélations angulaires béta-gamma des cascades 
3-(B) 2+(y) OF de PSb1*4 et de PEu!®? 


par P. DEBRUNNER, M. LAMBERT, A. PoNcINI et J. W. SUNIER 


(Laboratorium fiir Hochenergiephysik, E. P. F., Zurich) 


Les transitions béta interdites du premier ordre 3~ — 2+ de Sb!4 et 
de |’Eu!*? se caractérisent par une déviation sensible de la forme permise 
du spectre, liée a une valeur f¢ anormalement élevée. I] a été suggéré 
que ces déviations pourraient étre attribuées a «l’effet d’une régle de 
sélection», qui réduirait la contribution des éléments de matrice nuclé- 
aires autres que |’élément ff B,,;, intervenant dans les transitions dites 
«uniques». (4 I = 2, AIT oui).) 

Sur la base de mesures de corrélations angulaires directionnelle béta- 
gamma et béta-gamma polarisés circulairement, une détermination 


univoque des 4 éléments de matrice 
no =— Gy fr, nu=Cyfioxr, Ve y= ~C, fia (Rang A= 1) 
nz = C, f By (Rang 2 = 2) 


intervenant dans ces transitions peut étre tentée. 

Nous avons mesuré la corrélation directionnelle des cascades 
3-(2,31 MeV) 2+(0,603 MeVy) 0+ de 1I’Sb¥4 et 3-(1,48 MeV) 2+ 
(0,344 MeV y) 0+ de : Eu!®2, en fonction de l’énergie des particules béta. 
Le dispositif expérimental utilisé pour les mesures sur V’Sb!* a été décrit 
précédemment?). Les mesures sur ]’Eu’*” ont été effectuées avec une 
nouvelle chambre a vide, présentée par la fig. 1. 
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La dépendance en énergie du coefficient A,(W) de la fonction de 
corrélation N,,(W,@) = 1+ A,(W) Py (cos @) est donnée par?) 


Fey anit R, + eW 
x 2 Ww 
W 1+ aW + cW* + b/ 


A,(W) = 


ot. Rs, e, a, c, 6 sont des fonctions quadratiques des paramétres nuclé- 
aires x, u, &’y et z. Par une méthode des moindres-carrés, les valeurs 
optima de ces paramétres ont été déterminées, compte tenu des conditions 
imposées par les mesures de la fonction de corrélation béta-gamma 
polarisés circulairement effectuées pour l’Sb!*4 par HARTWIG et SCHOP- 
PER) et pour |’Eul®? par BERTHIER et al.*). 


Sur la base des valeurs ft corrigées, et en choisissant le systéme 
d’unités i = m=c=1, nous avons déterminé la valeur des éléments 
de matrice nucléaires, 4 partir des valeurs suivantes des constantes de 
couplage: Cy = (1,41 + 0,01)-10-* erg/cm’ et C, = — 1,25 C,. La table 
présente les résultats, normalisés par rapport au rayon nucléaire R pour 
les éléments de dimension «longueur». 


Eub2 


4,3 mM Cc” + Sy Sy yaner 
— 0,350--+ 0,015 — 0,435 + 0,015 


10,6 + 0,2 | 118 2 0,2 


(1,4 + 0,3) 10-2 | (3,30 + 0,50) 10-3 


(0,2 + 1,5) 10-* | (2,5 + 5,0) 10-4 


(0,3 + 1,3) 10-8 | (0,70 + 2,0 ) 10-4 


( 0,7 + 0,9) 10-* | (0,75 + 1,50) 10-4 


Ces valeurs sont en accord avec celles données par Hartwic et 

3 = ) (SaH 
SCHOPPER®) et STEFFEN5) pour |’Sb!%4, et avec nos précédentes mesures 
sur l’Eu’*?). Les deux cas montrent clairement que la prédominance 
relative de 1’élément i B;,; peut caractériser l’effet d’une régle de sélec- 
tion, comme Korant ]’a proposé?) 


Une publication détaillée des mesures et des résultats fera Vobjet d’un 
prochain article. 
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Corrélations angulaires B-y. 
Chambre a vide et détecteurs. 


Aluminium 


Plomb 


— Ecran_ 
magnétique 


Na Ve 
be pe 

1 

Double Cathode - SN IW 
Follower 6BQ7A 6342 -A —— 

0,05 mm Hg 
40 cm 

Fig. 1 
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Methods of Target Preparation 


by H. P. HANNI 
(The Rice Institute, Houston, Tex.)*) 


Recently efforts have been made to gather the dispersed literature 
describing methods of target preparation. H. T. RicHarpDs?) and J. H. 
Coon?) discuss targets of nonradioactive material, W. PARKER et al.) 
give a summary of methods in the preparation of radioactive materials 
on suitable supports. A great help for the study of properties of thin 
films is the ‘classical’ publication of H. Mayer‘). It depends on the 
experimental arrangement and the type of accelerator to choose the best 
procedure for target preparation and the geometry of the target. 


*) Now at SLM, Winterthur, Switzerland. 
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Often it is crucial to have a good target for realizing the success: in 
the study of the nuclear reaction. For example, one expects the following 
conditions for a good target: 


1. Satisfactory and constant yield during the experiment: 


a) The local heating of the target by the ion beam must not be so 
dangerous, that a part of it evaporizes in the vacuum or even has 
a hole burned into it. 

b) Chemical stability. 

c) Satisfactory tensile strength in pumping systems. 

d) Electrostatic charging of the target has to be avoided. 


2. The thickness of the target and the thickness of the possible backing 
must not affect prohibitively the resolution of the measured spectrum. 


The procedure of target preparation may be classified in the following 
way (in adding some new examples): 


1. Evaporation in a vacuum 


This is the best known procedure and is used in every institute. Mostly 
a backing or support (gold, tantalum, aluminium a. 0.) carries the va- 
cuum deposition. If one uses nickel and silver foils as backing it is 
possible after the evaporation to etch off the backing with an acid so- 
lution. Examples: SiO on Ni and Boron on Ag. The thickness of the 
target may be 2 mg/cm?. 

A favourite method is the evaporation of compounds on an organic 
backing like Formvar and Zapon. I used New Skin*). One drop of New 
Skin spreads into a thin skin on the water surface. The skin has to be 
brought carefully onto an aluminium support with a circular opening, and 
dried about one day. On this New Skin Film it is possible to evaporate 
compounds in the evaporation plant up to a high melting point. In bom- 
barding the target on New Skin with an ion beam, the local heating of 
the target burns up the New Skin Film, where the beam is hitting. 
Therefore we have a selfsupporting target. With this method I produced 
boron films of 100 microgramm|cm? and less. I used a boat of graphite 
of the National Carbon Company with very little outgassing. The section 
of the boat is diminuished in the centre in order to produce the highest 
temperature there. The maximum temperature was about 2500° C and 
the ends of the boat were covered with tungsten or tantalum electrodes 


(thickness about 10 micron) and embedded in watercooled copper elec- 
trodes. 


*) New Skin, Antiseptic covering, New Skin Co., Brooklin, New York. 
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2. Cathode sputtering 


In a diluted atmosphere of a gas (for example H,) and a high D.C. 
Voltage between the sputtered cathode and the positive target backing, 
one produces a film on this backing by the incoming neutral atoms from 
the cathode. This procedure has great possibilities, for noble gases also. 
If noble or other inert gases are used as fillers it is possible to getter 
it in the electrodes. The same effect will be possible in the vapour 
plating procedure which is described in 4). 


3. Electro Chemical Procedure 


Electro plating is well known. Example: One Ni or Cu foil serves as 
negative eletrode in chromic acid solution. After etching off the nickel 
or copper backing it is possible to obtain a selfsupporting chromium foil. 

Similar types of procedures are the electrophoretic and the ion 
ejection, normally working with a nonconducting solution. 


4. Vapour Plating 


a) Thermal Cracking. Examples: Metal carbonyl can be cracked by 
heating with a tantalum or tungsten bridge. The same can be done with 
methyl iodide CH,J and a carbon film is set on the hot bridge. Using 
a nickel foil (or other metal foils) as heater and varying the vapour 
pressure of methyl iodide it is possible to attain very thin carbon films 
after etching off the nickel backing. This procedure is described by 
Kasuy et al.*). 

b) Electrical discharge. Instead of D.C. one can use A. C. to produce 
a glow discharge. The filling gas is ionized in a vycar glas chamber, it 
reacts with one electrode. Example: N14 and N?® gas reacting with a 
tantalum electrode and producing TaN ®). Using water vapour as filling 
gas it is possible to produce metal oxide, if this metal is one electrode 
and the other electrode is placed on the top of the glas chamber. 

c) Adsorption, Gettering. Heating in the gas chamber (induction heater) 
produces Hydrides (with deuterium and tritium gas) in Zr, Ti, Th, U, 
Pa as support and reacting material; Nztredes in Ta, Th, Cra iita may 
Th as reacting material. 

Another method of gettering is the oxydation of a metal foil (thorium-, 
tantalum-, tungsten-, aluminium- or nickel foil) in an atmosphere of 
oxygen or water vapour (corrosion) in an induction heater. Using water 
vapour of heavy water with enriched O% (85%) from the Weizmann 
Institute it is possible to produce a target of about 1 mg/cm* O” starting 
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with a thorium foil of 10 to 20 micron thickness’). We have studied the ~ 
reactions O}8(p,n) F18; 018 (p,p’) and O18 (a,”) Ne®. The thorium oxide 
film on the thorium foil withstands a high temperature and is only 
sensitive to local heating of the alpha ion beam, 1 microampere of alpha 
beam is permissible. 


5. Electromagnetic isotope separation 


The target is produced on thin collecting foils, but the method is not 
very efficient. 


6. Mixing methods (slurry technique, painting technique, lacquer 
suspension) 


These methods are widely used but do not give great satisfaction. The 
homogeneity of the target is usually bad. 


7. Sintering method 


For the study of (d,p) and (d,n) reactions on B!° and B! it was de- 
sirable to have selfsupporting boron targets of pure boron in the ordre 
of 10 mg/cm?. Boron powder of grain diameter of about 10 micron is 
pressed in a steel cylinder (matrice) by a pressure of about 1 t/cm? and 
more. The pressed sample has to have enough tensile strength, so that 
it can be handled easily in the induction heater. Under high vacuum 
or hydrogen atmosphere and 1300—1500° C temperature is the start of 
presintering. The boron foils are good for mechanical stress after cooling — 
off and can be fixed in a target holder. With very fine metal powders 
of high filling volume it is possible to obtain foils of a thickness of about 
5 mg/cm?. 

The three following methods give self supporting boron foils in all 
desired thicknesses: 


a) Evaporation on New Skin: method 1) till 100 microgram/cm2 
b) Evaporation on metal foils: method 1) till 5 mg/cm?. 
c) Sintering: method 7) till 5 mg/cm?. 


In reference ?) and *) several methods of target thickness determination 
are described. I can therefore omit this problem. 


Aknowledgements: I wish to express my thanks to Prof. T. W. BonnER, 
Chairman of the Department of Physics in The Rice Institute for his 
help and advice in treating the above problems during my stay in USA 
Further I am thankful to Mr. and Mrs. Dr. J. FROHLICH, Winterthur. 
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Simulateur de contamination radioactive subséquente 
a une explosion atomique 


par R. L. Favre 
(Laboratoire de Recherches Nucléaires, Lausanne) 


L’étendue de cette communication nous contraint de la publier sous forme d’un 
article qui paraitra prochainement dans la «Revue Militaire Suisse». 


Interactions électromagnétiques des électrons et positons 
de 620 MeV dans le propane?) 


par E. Maramup?) et R. WEILL‘) 
(Cornell University, Ithaca (N-Y) 


Le faisceau y du synchrotron de Cornell, d’énergie de pointe d’en- 
viron 1 GeV, traverse une cible de cuivre placée dans |’entrefer d’un 
spectrographe a paires. Les électrons produits dans la cible sont séparés 
d’aprés leur énergie. Un collimateur de 1/2” < 3/4” situé 6 métres plus 
loin, sélectionne un faisceau de 780 + 10 MeV qui pénétre dans une 
chambre a bulles 4 propane de 6” diam. sur 4” de profondeur a travers 
une paroi de duraluminium d’épaisseur correspondant a 0,3 longueur 
de rayonnement. II suffit de renverser la direction du champ magné- 


a) Financé partiellement par le programme commun de «1’Office of N aval Research» 
et de la «Commission Américaine pour l’Energie Atomique». 
b) Nouvelle adresse: Laboratoire de recherches nucléaires, E. P. U. L., Lausanne 


(Suisse). 
c) En congé du « Laboratoire de recherches nucléaires, E. P. U. L.». 
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tique du spectrographe a paires pour remplacer les électrons par des 
positons de méme énergie. 

La chambre (dont la description détaillée a été donnée ailleurs’)) est 
placée dans l’entrefer d’un aimant qui y maintient un champ de 7500 
gauss. La température est de 64° C et la pression de fonctionnement de 
440 p.s.i. Les trajectoires sont photographiées sur fond noir par une 
caméra stéréoscopique. 

Le nombre d’événements observés est corrigé pour tenir compte de 
lefficacité du dépouillement, trouvée égale a 98% aprés un deuxiéme 
dépouillement. La courbure des traces primaires étant de nature aléatoire 
(superposition de la courbure due 4a la diffusion multiple coulombienne 
a la courbure magnétique) une deuxiéme correction, fonction de la 
distance a l’entrée a laquelle un événement est observé, est aussi effec- 
tuée; sa valeur moyenne est d’environ 10%. 


Les différentes interactions étudiées sont les suivantes: 


1) annihilation en vol des positons: 


Ce phénomeéne correspond 4 la disparition soudaine d’une trace sur 
un cliché. 45 événements (nombre non corrigé) ont été observés pour une 
longueur totale de 17920 cm de traces primaires. Cependant 1’émission 
d’un photon de bremsstrahlung d’énergie pratiquement égale a celle du 
positon initial donnera lieu 4 un événement parasite de méme aspect. 
Leur nombre a été déterminé 4 partir des deux événements du type - 
annihilation trouvés sur les clichés d’électrons pour 9250 cm de trajec- 
toires primaires. 

La section efficace pour l’énergie de 613 + 35 MeV est la suivante: 


oexp = 1,34 + 0,24 mb/électrons; 
oth =1,42 (calculé d’aprés HEITLER?)). 


2) Bremsstrahlung: 


Nous n’avons considéré que les émissions de photons de haute énergie, 
c’est-a-dire ceux pour lesquels v > 0,82 avec v = k/E,: k = énergie du 
photon, E, énergie de I’électron ou du positon primaire. 

Sur les clichés, ces événements se marquent sous la forme d’un brusque 
changement de courbure. Si l’énergie de l’électron ou du positon aprés 
le Bremsstrahlung est inférieure A une dizaine de MeV, sa trace s’arrétera 
dans la chambre. L’énergie du photon se déduit de l’énergie de I’électron 
aprés le Bremsstrahlung, mesurée a partir de la courbure ou du parcours. 

La section efficace différentielle de bremsstrahlung pour des valeurs 
de v variant de 0,03 entre v = 0,82 A v = 1,00 est donnée dans le tableau 
suivant, pour une longueur de 16188 cm de trace de positons et 8355 cm 
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de trace d’électrons. On a groupé les événements provenant des positons 
et des électrons 


nombre corrigé 
d’événements | o exp 
et+ em 


mb 
mol C,H, 


0,82-0,85 
0,85—0,88 
0,88-0,91 
0,91—-0,94 
0,94—0,97 
0,97-1,00 


Sections efficaces totales: 


Nombre corrigé 


Energie MeV see 
d’événements 


oO exp. 


613 + 13 206,0 256 + 16 
640 + 18 108,0 260 + 24] 257 
et+er- 620 + 10 370,0 258 + 13 


Les valeurs théoriques sont calculées par intégration du spectre de 
BETHE-HEITLER pour le carbone et l’hydrogéne et du spectre de Wheeler- 
Lamb pour les électrons. L’accord entre la théorie et l’expérience est bon. 

Signalons enfin que 34 collisions e+ e~ avec v > 0,17 et 21 collisions 
e~ e~ avec v > 0,19 ont été observés. Les sections efficaces sont en accord 
avec celle donnée par BHABHA et MOLLER respectivement, dans la limite 
de la précision statistique qui n’est que de 20%. 

Une nouvelle irradiation a été effectuée, pour laquelle l’épaisseur de 
la fenétre d’entrée a été ramenée a 0,08 longueur de rayonnement. 
120: 000 photos ont été prises, et les statistiques seront alors multipliées 
par 20. Le dépouillement est en cours. 

Nous remercions M. Y. Cuo de sa collaboration et Mme P. GRIFFITH 
pour son dépouillement consciencieux. L’un d’entre nous (R. W.) re- 
mercie la «Commission pour la Science Atomique du Fonds National 
Suisse» qui a financé son stage aux Etats-Unis. 
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Méthode de calcul d’un milieu multiplicateur hétérogene 
comprenant un faible nombre de cellules. 


par CH. Manprin, P. Gavin, B. VITTOZ 
(Lausanne, E.P.U.L. Laboratoire de Génie Atomique) 


Paraitra probablement dans ZAMP. 


Corrosion des traces photographiques dans les émulsions 
nucléaires pendant le fixage*) 


par L. Pinto HESPANHOL 
(Laboratoire de Recherches nucléaires, E.P.U.L., Lausanne) 


La corrosion des traces photographiques nucléaires dans les émulsions 
Ilford G5, K5 et L4 de 600 wm d’épaisseur a été étudiée en fonction 
de la durée du fixage, pour des bains de fixateur a différents pH et 
différentes températures. Les plaques photographiques ont été irradiées 
au synchroton du CERN par des mésons y relativistes et développées 
dans des conditions bien définies par le procédé ditherme habituel. La 
composition du bain de fixage était la suivante: 


thiosulfate de sodium 5 aq... . 400 g/l 
sulfate de sodium anhy. . .. . 10 g/l 
acide acétique glacial . . ... x cm3/l 


x variant de 0,5 a 25 cm’ environ de facon a obtenir un pH compris entre 
4 et 7. Le fixage était effectué dans un bac a écoulement laminaire, la 
hauteur du liquide au-dessus de ]’émulsion étant de 4 centimétres. La 
concentration en argent provenant de |’émulsion 4a la fin du fixage était 
de l’ordre de 0,5 a 1 g par litre. L’action corrosive des ce bains a été 
suivie en mesurant la densité de lacunes des traces, la densité du voile, 
le diamétre des grains des traces et du voite. 

Dans les émulsions G5 et K5 fixées 25°C a pH 4 et 5 (pH adopté par 
beaucoup d’expérimentateurs) on observe une amorce de corrosion en 
surface de l’émulsion dés la fin de 1’éclaircissement (55 heures pour 
pH = 5 et 120 heures pour pH = 4). Cette corrosion se propage dans 
toute l’€paisseur de ]’émulsion et s’accentue avec la durée du séjour dans 
le fixateur; aprés le double du temps d’éclaircissement (temps de fixage 
habituel) la densité de lacunes des traces est réduite de 25°% de sa valeur 
a la fin de l’éclaircissement. Pour un fixage effectué aux mémes pH que 


*) Un travail plus détaillé sur ce sujet sera publié prochainement. 
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- ci-dessus, mais 4 10° C la corrosion est plus rapide et cette méme réduc- 

tion de densité de lacunes est obtenue déja au bout de 4 jours; aprés 
7 jours, les images sont corrodées a tel point que toute mesure devient 
impossible. Dans les émulsions du type L4, la corrosion est encore plus 
rapide que dans Jes G5 et K5, et aprés 6 jours de fixage 4 10° C la plaque 
est inutilisable. 

Par contre 4 pH =6 (x =3,5 cm® d’acide acétique), aussi bien a 
5° qu’a 10° C, les émulsions G5, K5 et L4 ne présentent pas de corrosion 
appréciable, méme aprés 15 jours de fixage. Aprés le double du temps 
d’éclaircissement, aucun trouble n’est décelable et l’étude des traces 
peut se faire dans de bonnes conditions. 

Nous avons constaté que l’élévation du pH au-dessus de 6 est défa- 
vorable, car les temps de fixage ont tendance a s’allonger; et bien qu’on 
n’observe aucune corrosion, les plaques apparaissent troubles et plus ou 
moins voilées. I] en est de méme pour des plaques fixées dans un bain 
a pH =5 auquel on a ajouté initialement 2 g par litre de bromure 
d’argent suivant la recommandation de certains auteurs?). 

Nous remercions la Commission pour la Science Atomique du Fonds 
National Suisse qui a financé ces recherches. 
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Interaction des muons de 0,2 4 1,3 GeV avec les électrons 


par A. Heym 
(Laboratoire de Recherches nucléaires, E.P.U.L., Lausanne) 


A l'aide d’un hodoscope a coincidences et anticoincidences déja décrit 
1)2) nous avons poursuivi notre étude de l’interaction de choc des mésons 
ye du rayonnement cosmique avec les électrons atomiques dans des écrans 
de plomb. L’énergie des mésons yu sélectionnés était 1620 + 40 Mev au 
haut de l’hodoscope et respectivement 1320 + 40 MeV 1020 + 40 MeV; 
730 + 40 MeV; 450 + 40 MeV et 260 + 40 MeV a la sortie des écrans 
de plomb successifs. 

L’appareil a fonctionné dans cette géométrie pendant 1304 heures a la 
station scientifique du Jungfraujoch (alt. 3450 m) pour enregistrer le 
passage de 10200 mésons wv. Dans 3402 de ces enregistrements, le méson 
émerge de l’un des écrans de plomb accompagné par un ou plusieurs 
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électrons secondaires. En corrigeant les résultats expérimentaux bruts a 
l'aide de ceux d’un effet zéro mesuré pendant 486,5 heures et par un 
facteur tenant compte de la probabilité d’enregistrement des électrons 
par les compteurs Geiger-Miiller, on calcule les pourcents expérimentaux 
cités dans la 2° colonne du tableau. 


Energie du méson yu Pourcents Pourcents 
+ 40 MeV expérimentaux théoriques 


1320 9,48 + 0,55% 11 94 
1020 8,97 + 0,6 % 9,75%, 
730 7,29 40,5 % 8,10% 
450 5,67 + 0,4 % 5,95% 
260 3,76 + 0,27% 4,32%, 


Pour tester les prévisions théoriques, nous avons calculé ces mémes 
pourcents 4 partir des sections efficaces de productions d’électrons 
Knock-on, de Bremsstrahlung et de création de paires*). En tenant 
compte du spectre des mésons « dans le rayonnement cosmique et de 
i’énergie de ceux qui sont enregistrés par l’hodoscope, on peut montrer 
que l’incidence sur nos résultats des effets de Bremsstrahlung et de 
création de paires est négligeable par rapport a la production d’électrons 
Knock-on. 

Pour obtenir les valeurs théoriques relatives a cette interaction, nous 
avons, dans une premiére étape, calculé a tous les niveaux de ]’hodoscope 
Ja distribution énergétique des électrons de choc produits par les mésons u 
enregistrables. 

Dans une deuxiéme étape, nous avons calculé la fraction des mésons yu 
sortant d’un écran accompagnés par un ou plusieurs électrons, en tenant 
compte de la multiplication des électrons en gerbe électrophotonique 
dans le plomb. 

Les résultats ainsi obtenus figurent dans la 3* colonne du tableau. 
La comparaison avec les résultats expérimentaux montre que l’accord 
est satisfaisant, compte tenu des erreurs statistiques d’une part et de 
Yimprécision d’environ 10% des résultats théoriques entrainée par 
l’emploi d’approximations dans la théorie des gerbes électrophotoniques. 

Une publication compléte sera prochainement faite. 

Nous exprimons notre gratitude 4 la Commission pour la Science 
atomique du Fonds National suisse de la recherche scientifique qui a 
subventionné cette recherche et nous sommes reconnaissants de la 
précieuse collaboration dont nous avons bénéficié A la Station Scienti- 
fique du Jungfraujoch. 
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Total neutron cross sections for intermediate nuclei around 4 MeV 


by R. Ricamo 
(Istituto di Fisica — Universita di Catania (Italy)) 


As pointed out by RainwaTER!) the potential well of the optical 
model should depend on A also according to the requirements of the 
shell model, but presently the optical model allows to describe for 
instance only the average behaviour of the total neutron cross section 
as a function of the nuclear mass number A. 

We decided therefore to study more carefully the region 20 < A < 40 
where there was not a good fit of the optical model predictions with the 
few experimental data available especially around 4 MeV?). 

We compared at first the existing total neutron cross section data 
at 3; 4 and 5 MeV with the binding energy of the last neutron in the 
compound nuclei and observed some regularities. But as the total cross 
sections were not measured with the same accuracy and the observed 
effect was small, we preferred to do the measurements once more. 

We started measuring the total neutron cross sections for Phosphorus 
and Sulphur following the well known transmission technique) *), with 
good geometry, using monoenergetic neutrons in the 3 to 5 MeV energy 
range. Neutrons were produced by the D(d,n)*He reaction, accelerating 
deuterons with a 2 MeV HVEC VAN DE GraarFF against an heavy water 
ice target. The neutron energy was varied by choosing neutrons emitted 
at various angles from the direction of deuterons incident on the target. 
As neutron detector we used a Hornyak scintillator. 

The complete results of our measurements done with good resolution 
(30 to 70 keV) will be published later, here we are only interested in 
the mean values of the total cross section at 3; 4 and 5 MeV which are 
to be seen in the figure. The total cross section of P at 4 and 5 MeV 
is higher than that of S as the absolute value of the binding energy 
of the Jast neutron in the compound nucleus is smaller for P. 

New total cross section measurements are to be made for the other 
doublets Al-Si and Na-Mg but these are to be done carefully as the 
suspected oscillations of the total cross sections are less than 10%. 
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Fig. 1 


a) Experimental total cross sections for 3; 4 and 5 MeV neutrons as a function of A 
(full line) and total cross section for the potential scattering from a hard sphere : 
for 4 MeV neutrons (dotted line), and calculated with the optical model (dashed 
line) 2). 

b) Binding energies of the last neutron in the compound nuclei. 
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Restwiderstand von Gallium und Gallium-Legierungen 


von T. FREDERKING 
(Institut fiir kalorische Apparate und Kaltetechnik ETH, Ziirich) 


R. REIMANN 


(Forschungsinstitut Aluminium-Industrie-AG, Neuhausen) 


Der Restwiderstand (spezifischer elektrischer Widerstand bei 0 °K) 
von reinen Metallen wird durch geringe Zusadtze von Fremdatomen, die 
spektroskopisch héchstens qualitativ nachweisbar sind, immer noch 
stark veraéndert. Durch dessen Messung kénnen daher auch kleinste 
Konzentrationen von Verunreinigungen quantitativ erfasst werden, 
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sofern die Beitrage anderer Einfliisse (wie z. B. Gitterfehlstellen) ver- 
nachlassigbar klein sind. Im folgenden wird auf Resultate von Messungen 
an Reingallium (Schmelzpunkt 29,75 °C), das fiir Halbleiter verwendet 
wird und Verunreinigungen unter oder bei 1 ppm hat, und Gallium- - 
Legierungen eingegangen. 

Als Proben dienten gegossene Drahte, aie — besonders bei niedrigem 
Restwiderstand — moéglichst spannungsfrei befestigt waren. Der Durch- 
messer der Reingalliumdrahte wurde variiert, da bei sehr niedrigem Rest- 
widerstand die mittlere freie Weglange der Elektronen mit der Draht- 
dicke vergleichbar wird und infolgedessen eine Widerstandserhéhung 
eintritt (Weglangeneffekt). Die Herstellung der Legierungen (Draht- 
durchmesser 1 mm) aus Gallium der Halbleiterqualitat sowie aus Reinst- 
metallen von JOHNSON-MATTHEY erfolgte durch Zusammenschmelzen 
in einem Vakuum von ca. 10-? mm Hg. Mit Ausnahme der Legierungen 
mit Aluminium und Indium, wo ohne weiteres je ca. 1% zulegiert 
werden konnte, zeigte es sich, dass die Léslichkeit der untersuchten 
Elemente in Gallium zum Teil sehr gering ist, so dass die vorgesehenen 
0,1% bei weitem nicht gelést werden konnten. Dies trifft insbesondere 
fiir Magnesium und Silizium zu. Auf diese Erscheinung soll gelegentlich 
an anderer Stelle eingegangen werden. 

In Figur 1 lassen einige an Reingallium-Drahten erhaltene Resultate 
den Weglangeneffekt deutlich hervortreten. Vergleicht man die beiden 
Drahte unter 1 mm @, so sieht man beim diinnsten Draht eine ahnliche 


Fig. 1 


Widerstandsverhaltnis von Reingallium-Drahten als Funktion der Temperatur 
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Abweichung von der Matthiessenschen Regel, wie sie von OLSEN?) an 
hochreinen diinnen Indium-Drahten gefunden und von LUTHI und 
WybeER?) gerechnet wurde. (Eine Aussage tiber die dickeren Drahte 
ist infolge ungeniigender Messgenauigkeit nicht méglich.) Nach Norp- 
HEIM?) ist die relative Widerstandserhéhung diinner Drahte bei Annahme 
diffuser Reflexion der Elektronen an der Metallwand naherungsweise 
gleich dem Produkt aus der mittleren freien Weglange / und dem rezi- 
proken Durchmesser 


(0 — @,)/@, = 4/D (1) 


(0, spezifischer Widerstand des unendlich ausgedehnten Metalls (Block- 
material)). In Fig. 2 ist eine dementsprechende ausgleichende Gerade 
eingezeichnet, wobei das Restwiderstandsverhaltnis der verschiedenen 
Drahte durch Extrapolation des Widerstandsverhaltnisses nach Fig. 1 
auf 0° K erhalten wurde. Die Streuungen in Fig. 2 diirften durch den 
unterschiedlichen Gehalt an Verunreinigungen bedingt sein und sich bei — 
der Herstellung durch Giessen kaum vermeiden lassen. Die Gerade der | 
Fig. 2 liefert ein Restwiderstandsverhaltnis des Blockmaterials von etwa 
1,5-10-° und eine mittlere freie Weglange / ~ 1,2 mm, d.h. von der 
Groéssenordnung des Durchmessers. 
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Fig. 2 


Restwiderstandsverhaltnis von Reingallium-Drahten in Abhangigkeit 
vom reziproken Durchmesser 


Riickschliisse auf Anisotropieeffekte — der spezifische Zimmertem- 
peraturwiderstand des Galliums liegt zwischen 8 und 55 wQ cm4) — 
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kénnen aus diesen wenigen orientierenden Messungen nur bedingt ge- 
zogen werden, doch deuten die Resultate daraufhin, dass das Rest- 
widerstandsverhdltnis bei konstant gehaltenen iibrigen Gréssen unab- 
hangig von der Kristallrichtung ist. Der spezifische Widerstand bei 0° K 
ware damit proportional dem spezifischen Zimmertemperaturwiderstand. 
Trotz unzureichender Beschreibung des anisotropen Metalls gibt das 
Sommerfeldsche Modell freier Elektronen einen Hinweis auf die elek- 
tronischen Eigenschaften. Mit 


3 \1/8 h 
Op alae a ck (2) 
(m Zahl der freien Elektronen je Volumeneinheit, e elektrische Elementar- 
ladung, / Plancksches Wirkungsquantum) erhalt man bei Einsetzen des 
mittleren Zimmertemperaturwiderstandes unserer Drahte von rund 
20 w2 cm (kleinster bzw. grésster Wert: ca. 10 bzw. 40 2 cm) 0,°1 & 


3,5-10-!! 2 cm? und einen Anteil freier Elektronen je Atom von rund 0,1 
(bzw. 0,4 und 0,05). 


1 ' 
(10 R;/ Ro93 


° © -c Ga-Al (~2,6 %) 
ee ote x : .GaZn (<0,01 °%o) 
v Vv v: 7 ~Ga-Pb (0,02 %) 
moet “once ern memnamOa-Cu (0/019 oe) 
<4) 
a £300 Oe transversal] fan (0,33 Yo) 
1 — sh eS =e Zona gGa-Sn (0,006 %) 
ot © Ga-In ie K 
1 2 vee 4 (Konzentration in Alam) 
Fig. 3 


Widerstandsverhaltnis von Galliumlegierungen als Funktion der Temperatur 


Die Ergebnisse an Galliumlegierungen (Fig. 3) lassen im untersuchten 
Temperaturbereich keine groben Abweichungen von der Matthiessen- 
schen Regel erkennen. Bei der Ga-In-Legierung nahm der Widerstand 
unterhalb 3° K infolge des Einsetzens von Supraleitung ab, war jedoch 
im iiberkritischen transversalen Magnetfeld nahezu unabhangig von der 
Temperatur. Soweit aus unseren Messungen hervorgeht, bleibt der 
anisotrope Charakter des Galliums bei diesen verdiinnten Legierungen 
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erhalten. Nach LinpE) ist die Widerstandszunahme je Atom-% A/c 
bei Hinzulegieren eines anderen Elements zu einwertigen Metallen von 
dem Quadrat der Wertigkeitsdifferenz Z der beiden Elemente abhangig: 


Aolc=a+bZ? ; a,b Konstante (3) 


Die bis jetzt vorliegenden Resultate lassen noch keine klaren Riick- 
schliisse auf Abweichungen von Lindes Regel zu, ausserdem hangt bei 
richtungsunabhangigem Restwiderstandsverhaltnis die Widerstandszu- 
nahme von der Kristallrichtung ab. Trotzdem ist es nunmehr méglich, 
fiir den Bereich der untersuchten Legierungen mit zahlenmassig be- 
kannter Konzentration aus der Restwiderstandsmessung einer unbe- 
kannten Probe die ungeféhre Maximalkonzentration des Begleitele- 
mentes anzugeben. 
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Susceptibilité magnétique du Se et du Te entre 80° K et 1300° K 


par M. Risi et S. Yuan 
(Laboratoire de Physique des Solides E. P. F. Zurich) 


Le sélénium est semiconducteur tant a l'état solide qu’a l'état liquide, 
tandis que le tellure montre un caractére légérement métallique dans sa 
phase liquide). De plus, a l'état liquide, ces deux éléments ont une 
structure en chaines?) de longueur variable*). Le Se et le Te nous per- 
mettent donc d’étudier d’abord le comportement de la susceptibilité 
magnétique lors des transitions semiconducteur-semiconducteur et semi- 
conducteur-«métal», et deuxiémement, l’influence possible de la longueur 
ou de la structure des chaines sur la susceptibilité. 


Susceptibilité du Se pur 


A l'état liquide, le Se est diamagnétique et sa susceptibilité diminue 
denviron 20% entre son point de fusion et son point d’ébullition (Fig. 1). 
L’équation de la courbe a été determinée par Buscu et VocT4). A Vétat 
solide, nous obtenons trois valeurs légérement différentes de la suscep- 
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tibilité selon le traitement thermique qu’a subit l’échantillon. Les valeurs 
par cm?, a 300°K, -sont —12,6 x 10-7, — 13,4 x 1077 et —14,1.« 10-7, 
et correspondent respectivement a des échantillons ayant une structure 
prédominante hexagonale, amorphe et monoclinique. Dans les trois cas, 
la susceptibilité est indépendante de la température. 


fo) 200 400 600 800 1000 WAS 
Fig. 1 
Susceptibilité par unité de volume x du Se solide (polycristallin) et liquide. 


© : refroidi lentement a partir de Ty @’ et de nouveau chauffé @”. 
Solide 1: refroidi brusquement de Ty a 280° K. 
| © : recuit a 450° K avant les mesures. 
Liquide :@: communs. 


Susceptibtlité du Te pur 


A l'état solide, le Te est diamagnétique et sa susceptibilité varie trés 
peu avec la température (Fig. 2). A 300°K, elle est de —18,0 x 10-7. Au 
point de fusion, la susceptibilité diminue brusquement de — 15,2 x 10-7 a 
—7,67 x 10-7; a l’état liquide, elle continue a diminuer pour devenir 
finalement paramagnétique a 980° K et atteindre la valeur de + 2,6 « 10-7 
ep t280~ KK. 


Susceptibilité du Se contenant des impuretés halogenes 


La variation de x du Se liquide en fonction de la température ne 
peut s’expliquer uniquement par la variation de la densité‘). 

Le Se étant bivalent, il devrait exister 4 chaque extrémité des chaines 
un électron a spin non-compensé; la rupture des chaines due a l’augmen- 
tation de la température, et par suite, l’augmentation du nombre de ces 
électrons a spin libre pourrait expliquer en partie la variation du diamag- 
nétisme du Se liquide en fonction de la température. Pour tenter de 
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vérifier cette hypothése, nous avons introduit, sous vide ou sous pression, 
dans les échantillons de Se pur des impuretés de chlore, de brome ou 
diode, a des concentrations variées, espérant provoquer une saturation 
des spins libres. 

L’introduction de ces impuretés n’a malheureusement produit aucun 
effet sur la variation de la susceptibilité. Il semble, d’aprés certains de nos 
résultats expérimentaux, que les halogénes ne se fixent pas dans le Se 
liquide. 

nH 107 , 


-20 


Susceptibilité par unité de volume x du Te solide (polycristallin) et liquide 


Susceptibslité du Se contenant du Te et du S 


Si nous remarquons que le S, le Se et le Te sont trois éléments qui, a 
l'état liquide, existent sous forme de chaines de différente longueur, nous 
voyons l’intérét qu'il pourrait y avoir a étudier, 4 une température 
donnée, la variation de la susceptibilité en fonction de la longueur possible 
des chaines dans ces alliages mixtes. Dans les alliages Se-Te, nous trou- 
vons des chaines mixtes, c’est-a-dire, des chaines ot il y a a la fois des 
atomes de Se et de Te®); nous pouvons faire une hypothése semblable 
pour les alliages Se-S. 
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La susceptibilité du Se contenant jusqu’a 20% de Te varie approxi- 
mativement comme celle du Se pur, tandis qu’elle varie comme celle du 
Te pur pour les alliages contenant plus de 50% de Te. Quant a la suscep- 
tibilité du Se contenant jusqu’a 50% de S, elle varie comme celle du Se 
pur. Il faut remarquer cependant que la valeur absolue de la suscep- 
tibilité varie légérement d’un échantillon a l’autre. 


Conclusion 


Cet étude de la susceptibilité du Se et du Te nous a permis de déter- 
miner sa variation en fonction de la température; de plus, nous constatons 
qu'une transition semiconducteur-semiconducteur s’accompagne d’un 
changement de la susceptibilité beaucoup plus faible que celui d’une 
transition semiconducteur-«métal». Méme si nous n’avons pu déterminer 
quantitativement quelle est l’influence de la structure et de la longueur 
des chaines sur la variation de la susceptibilité magnétique, nous obtenons 
des résultats qualitativement compréhensibles. 
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Zum Meissner-Effekt in supraleitenden Hohlzylindern 


von H. Tuomas und R. SOMMERHALDER 
(Ziirich, IBM lab.) 


Wird als ausfiihrliche Arbeit in der Helvetica Physica Acta erscheinen. 


Zur Weéglangentheorie der elektrischen Leitfahigkeit in Metallen 


von H. THOMAS 
(Zurich, IBM lab.) 


Wird als ausfiihrliche Arbeit in der Helvetica Physica Acta erscheinen. 
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Experimente mit einer Ionenquelle fiir polarierte Deuteronen 


H. R. StRIeBEL, H. Rupin, P. Huser, L. Brown, E. BAUMGARTNER 
(Basel, Univ. Phys. Inst.) 


Erscheint demnachst 


Développement automatique des émulsions nucléaires 


C. A. Bovet et E. JEANNET 
(Inst. Phys. Neuchatel) 


Un appareil entiérement automatique a été construit pour le déve- 
loppement des émulsions nucléaires. Sa capacité est de 5 dm? d’émulsion 
avec une utilisation de 1 dm? de produit chimique. Le remplacement ou la 
dilution des bains, les changements de température et sa stabilisation 
sont commandés par un systéme de programme sur bande transparente 
et au moyen d’une matrice de connexion. Ce systéme présente une grande 
souplesse et une parfaite sécurité. 

L’homogénéité du développement par stade chaud humide ainsi que sa 
reproductibilité a 1% ont été testées. 

Une description détaillée a été soumise pour publication dans Rev. Sci. 
Instrum. 
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Resistivity of Thin Metallic Wires*) 


von F. J. Blatt and H. G. Satz**) 
Michigan State University, East Landing, Michigan 


Abstract. Measurements by OLsEN on thin indium wires have demonstrated 
that not only the residual but also the temperature dependent part of the resistivity 
increases with decreasing wire diameter. It was suggested by OLsEN that small 
angle electron-phonon scattering may account for the observed effect by scattering 
electrons to the surface where they suffer diffuse reflection. 

Since an exact solution of the transport equation, taking account of such phonon- 
surface scattering events, is beset with mathematical difficulties we have considered 
the problem using basically the same elementary approach as employed by Nord- 
heim. We find that Olsen’s mechanism leads to an additional resistivity given by 

Ops = (20)! (mug|ne*)*!> (T/0p)?!* [oN (T)}29 (r)-28; v <I. 


Here v7 is the velocity at the Fermi energy and @)(T) is the ideal resistivity due to 


Normal phonon scattering only. This expression is valid only if v, the wire radius, 
is less than the electron mean free path, /, in the bulk material. 

The above expression is in reasonable agreement, qualitatively and quantitatively, 
with Olsen’s results and, within the range of validity, also accounts for Andrew’s 
observations. It is suggested that careful measurements on thin wires may allow 
an experimental separation at low temperatures between the ideal resistivities due 

o Normal and to Umklapp processes. 


I. Introduction 


The resistivities of thin films and wires are known to differ appreciably 
from the bulk resistivities whenever the physical dimensions of the spe- 
cimen become comparable to or smaller than the electronic mean free 
path (m. f. p.) in the bulk. The additional resistivity arises from scatter- 
ing of electrons at the external surfaces of the sample, and theory has 
shown that careful measurements of the resistivity of wires as a function 
of diameter should allow a direct determination of the mean free path 
and may also shed light on the nature of the scattering process at the 
surface. 

The earliest theories!)?) of the size effect were based on rather ele- 
mentary m. f. p. concepts. Subsequently, Fucus*) and DINGLE*) con- 


*) Supported in part by the U.S.A.F. Office of Scientific Research. 
**) Present address: Physikalisches Staatsinstitut, Hamburg (Germany). 
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sidered the resistivities of thin metallic films and of wires of circular cross 
section in a more satisfactory way. In their theories the surfaces play the 
role of boundary conditions imposed on the solution of the Boltzmann 
equation. 

The expression for the resistivity of a thin wire derived by DINGLE 
cannot be reduced to analytic form in the general case. However, numer- 
ical evaluation shows that this ‘exact’ result differs from Nordheim’s 
approximate expression 


Ow = Oo + a(o, J/d) (1) 


by no more than 5% over the entire range 0 < //d < oo. Here oy is the 
resistivity of the wire, 0, the resistivity of the substance in bulk, / is the 
bulk m. f. p. and d is the diameter of the wire. The factor « in Equation 
(1) depends on the nature of the scattering process at the surface. If re- 
flection at the surface is specular « = 0, if it is diffuse « = 1. Experimen- 
tal results indicate diffuse reflection for most metals*)*). (BISMUTH”) plays 
its perennial role of exception to the rule.) We shall set « = 1 in all subse- 
quent expressions. 

The striking prediction of Equation (1) is that, to the conduction elec- 
trons in a thin wire, the external surfaces play the same role as impurities, 
resulting in a temperature independent residual resistivity 


0, = @,!/d. (2) 
We recall here that 
A =0,) = mv,|ne (3) 


is practically temperature independent. Thus we may write for the 
resistivity of a thin wire 


Ow = OT) + Oo + @, (4) 


where @,(7) is the ideal, g) the residual resistivity of the bulk material. 

According to Equations (2) and (4) Matthiessen’s rule applies, and con- 
sequently the temperature dependent part of the resistivity of a thin wire 
should be the same as that of a bulk sample. Recent measurements by 
OLsEN®) have shown that such is not the case. In Figure 1 we display 
Olsen’s results so as to focus attention on the failure of Matthiessen’s rule. 
We have plotted there the difference ey(T) — ey(0). If Equation (4) were 
valid all the curves should overlap. Instead, the apparent ideal resistivity 
of the thinner indium wires is considerably greater than that of those of 
larger diameter, the difference exceeding by far the 5°% error attributable 
to the use of the approximate relation, Equation (1). A similar discrep- 
ancy between theory and experiment, noted by ANDREW®), was dismissed 
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by DincLE*) who attributed it to differences in the method of prepara- 
tion of the very thin and somewhat thicker mercury wires. Some of 
Andrew’s results are shown in Figure 2, where, again, we are plotting the 


difference @y(T) — ey(0). In view of OLsEN’s work, Andrew’s data on the 
thinner wires deserve reexamination. 


0.7 |— Ln-7 


04 — 


Ot) Ql) , Q-cmx/o? 


45 20m 25) 3.0 35 40 45 
Fae 
Fig. 1 
The temperature dependent part of the resistivity of indium wires, as determined 
by OLsEN. The sample specifications are given as 


Specimen Source diameter, mm 
In — 2 JOHNSON-MATTHEY 2:0 

In — 3 Tadanaec Brand 0-311 

In — 4 Tadanac Brand 0-086 

In — 5 Tadanac Brand 0:57 

In — 6 Tadanac Brand 2:54 

In — 7 JOHNSON-MaTTHEY 0-06 

In —- 8 JOHNSON-MATTHEY 0-20 


OLSEN suggested the following mechanism which might account for 
the enhanced temperature dependence of the resistivity of thin wires. 
In the bulk, electron-phonon scattering of the Normal type (non-Umklapp) 
can scatter electrons at low temperatures only through rather small angles 
6, where 

0 < Onax ~ (T/6p) (Kz/F,)- 
Here K,, is the radius of the Brillouin Zone in the spherical approxima- 
tion (i. e. K, is the wave vector of an acoustical phonon of energy k0/) 
and k, is the wave vector of an electron at the Fermi surface. For most 
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metals (omitting from consideration here Bismuth and similarly misbe- 
haved semi-metals) (K,/k,,) ~ 1, and we then have 


6<0,,. ~ T/6, (5) 


mex 


At low temperatures randomizing of linear momentum by normal elec- 
tron-phonon scattering requires a large number of electron-phonon colli- 
sions, and consequently the effective m. f. p. is rather long. In a thin wire 
the electrons which, in a given small interval of time, are primarily re- 
sponsible for the flow of charge are those whose momentum is very 
nearly parallel to the wire axis. All other electrons must shortly reach the 
surface and there suffer diffuse reflection. Electrons moving along the 
wire axis in a thin wire are, however, far more susceptible to small angle 
phonon scattering than are electrons in the bulk. A few small angle events 
may deflect such an electron sufficiently to bring it to the surface where, 
though on impact it is still moving largely in the ‘forward direction’, it 
suffers diffuse reflection and loses all memory of its past history. Thus, 
the presence of the surface greatly enhances the effectiveness of small 
angle phonon scattering, particularly as it limits the m.f.p. of those elec- 
trons which, at any instant of time, are the important charge carriers. 
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T 
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7- °K 
Fig. 2 
The temperature dependent part of the resistivity of mercury wires, as determined 
by ANDREw. The wire diameters are Hg-1, d = 0-79 mm; Hg-2, d = 0-0166 mm; 
Hg-3, d = 0-0105 mm; Hg-4, d = 0-:0061 mm. 
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In the following we shall demonstrate that this suggestion of OLSEN 
has considerable merit and would seem to account quite well for the 
observed resistivities. Our primary aim has been to lend semiquantitative 
justification to Olsen’s mechanism. To do this and maintain a clear 
physical picture throughout we have deliberately turned back the clock 
and have resorted to a most elementary approach akin to that of Nord- 
heim. The success of that line of reasoning in heralding the results of 
DINGLE allows perhaps some optimism. We make, however, no claims of 
accuracy or rigour. 

The extension of Dingle’s treatment so as to include within its frame- 
work Olsen’s mechanism is beset with severe mathematical difficulties. 
Since much available data has been obtained on polyvalent metals whose 
Fermi surfaces surely deviate radically from the spherical form assumed 
by Fucus and DINGLE, further refinements of that theory should probably 
aim at removing this restriction. After that has been accomplished addi- 
tional complicating mechanisms might be introduced. What we believe 
to have shown is that Olsen’s mechanism must ultimately be included in 
any careful theory. 


II. Estimate of Olsen’s Resistivity Mechanism 


The dominant resistivity mechanisms in thin wires are: 


a) impurity scattering — m.f.p. = J, 
b) phonon scattering — m.f.p. = J;. 


1) Bulk mechanisms; 


( 
( 

2) Surface mechanisms; (a) direct surface scattering — m.f.p. = J, 
(b) phonon-surface scattering — m.f.p. = J,.. 


We assume ad hoc that the following is valid 


«erp eaiy ae ae aa (6) 


It is patently obvious that Equation (6) cannot be correct. Quite apart 
from the usual criticisms that are leveled against Matthiessen’s rule, we 
note that mechanism 2b is not statistically independent of mechanisms 
1b and 2a. But, as we remarked before, we lay no claim to rigour here. 

We concern ourselves now with the calculation of /,, and restrict the 
discussion to the limit /, > 7. We assume that the differential scattering 
cross section for phonon scattering is a constant for0< 6 < 61, = T/6p, 
and is zero for 0 > Omax- If we neglect Umklapp processes then a, the 
average distance traveled between phonon collisions can be related to the 
bulk resistivity as follows 
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p(T) = (mvg|ne?) (1]a) <(1 — cos8)> | 


= (A/4a) (T/6p)?} T < 9 
Thus we obtain 
a = [A/4 @,(T)] (T/4p)? (8) 


Consider now an electron moving initially along the wire axis. The 
probability that this electron reaches the surface through multiple small 
angle scattering after having traversed a distance x along the wire is 
given by?) 


H@) = (3/4 7)" w(@)-% exp [ — 7 w?? @)- | (9) 


where 
w = (2 aln0* 


max 


His 


We now define J,, as that distance %» for which the probability that the 
electron has reached the surface is a maximum. This definition is by no 
means the only acceptable one. For example, one could equally well let 
l,, correspond to some fixed value of H(x), say 1/e. The ambiguity does 
not appear to us a serious objection; the choice we have made is, at least, 
reasonable on intuitive grounds. Another objection might be that the 


m.f.p. is actually the path traversed by the electron moving along its 


trajectory until it strikes the surface. We have taken, however, the pro- 
jection of this trajectory along the wire axis. In the limit /; > 7, to which 
we are restricting this discussion, these two lengths are the same. 

We shall now assume that the distance /,, calculated in this fashion 
applies to all electrons, also those not moving initially along the axis of 
the wire. In fact, one can show that in the limit J; > 7 


= + - (10) 


where yp is the angle between the initial direction of motion of the electron 
and the axis of the wire. 
We maximize Equation (9) with respect to x and obtain 


Xp = Up, = (2 ar? 04, J"8 = [Ar262,/2 2 0,(T) T2]8, (11) 


max 


With the aid if Equation (3) and (6) we have 
Ow = OT) + Qo + 0, + Ops(% T) (12) 
where 


Qps(%) TL) = (2 0 A?)*8 (T/Op)? [o,(T) 2 9(7) 28 (13) 


is a size and temperature dependent contribution to the resistivity. 
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IiI. Comparison with Experiment 


Our result, given by Equation (13), allows direct comparison with the 
results of OLSEN and ANDREW. We call attention here to the fact that 
Equation (13) contains no adjustable parameters whatever. The quantity A 
for indium®) and mercury®) is approximately equal to 2x 10- ohm-cm? 
for both metals. The ideal bulk resistivities are obtained most conven- 
iently by extrapolating the resistivities of the thickest wires, whose sur- 
face effects are negligible, to T = 0°K, thereby obtaining the bulk resid- 
ual resistivities. By a simple process of subtraction one now finds 0,(T), 
the lowest curves of Figures 1 and 2. The wire radius, 7, is also known. 

The DEBYE characteristic temperature of indium has been determined 
quite accurately). Below 3°K 6, is constant at 109°K; between 3°K 
and about 5° K it falls, and at 4,2°K its value is 106° K. The Debye temp- 
erature of mercury is unfortunately not so well known. BLACKMAN ?2) 
gives 9, = 90°K, GERRITSEN}%) quotes 6, = 69°K, KLEMENS!4) seems 
to favor 6, = 60°K, and Hurm), who is particularly concerned with 
the low temperature region, offers 0,, = 37°K. We arbitrarily select yet 
another value which is intermediate of the extremes but leans more 
toward Hulm’s result, namely 6,,(Hg) = 50° K. Should subsequent deter- 
minations prove this choice completely unrealistic the error is easily cor- 
rected. 

If we now take the difference between the ordinate of a particular 
curve of Figure 1 and the ordinate of the curve marked In-6,2 (the ideal 
resistivity of the bulk) we have the experimental value of @,,. Similarly 
for mercury, using here Figure 2 and the curve marked Hg-1 as the bulk 
ideal resistivity curve. The experimental values of @,, are shown by solid 
curves in Figure 3 and 4, and the calculated curves are shown dashed. 
In Figures 4 the arrows indicate that temperature at which /; = 7; since 
our derivation applies only in the limit 1; > 7, comparison of Equation (13) 
with the results of ANDREW should be limite] to the temperature region 
below 2,5°K. 

The excellent qualitative agreement between the calculated and ex- 
perimental results is immediately apparent. Moreover, in view of the 
absence of any adjustable parameters whatever, the order of magnitude 
agreement is also gratifying. It is significant that the calculated results 
consistently exceed the experimental by factors of about 3 in the case 
of indium and of about 2 in the case of mercury. We shall presently return 
to discuss and interpret this discrepancy which, we think, has an interest- 
ing significance and sheds light on the conduction properties of the bulk 
metal. 

Figures 5 and 6 provide a comparison of the observed and predicted 
size dependence of g,,. According to Equation (13) @,, should be propor- 
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tional to r-?/3 at a fixed temperature. Consequently, if, for some given 
temperatures, we plot g,, against 7~?/* we should obtain a family of 
straight lines emanating from the origin. In the case of indium, with a 
fair number of experimental points available, we see that these do indeed 
form a family of straight lines as predicted. In the case of the mercury 
wires we again find good agreement with the 7-?/? relation at 2,0° K. 
At 2,5 K the point corresponding to the wire of largest diameter falls below 
the straight line. This is the deviation from our theoretical result which 
is to be expected. As the wire diameter becomes comparable to the 
bulk m.f.p. the theoretical result, predicated on the assumption that 
1; > 7, must overestimate surface effects. The deviation of the experi- 
mental points from the straight line at 3-0° K comes as no surprise. We 
conclude that in the region of validity of the theory, the data that are 
available are in excellent agreement with the predicted size variation of @,.. 

Before comparing the predicted and observed temperature dependence 
we turn our attention to the systematic overestimate of the theory for 


Fig. 3 
The observed (solid lines) and calculated (dashed lines) resistivities of thin indium 
wires due to phonon-surface scattering. 
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@,, to which have already called attention. In retrospect we recognize that 
this is indeed what we might have anticipated once we realize that not all 


_ phonon scattering leads to small angle events. It is well known that Umklapp 


and Normal processes contribute to the ideal resistivity of a metal, with 
the former making perhaps the dominant contribution. Umklapp pro- 
cesses are generally large angle events, and the presence of the surfaces 
does not enhance the effectiveness of Umklapp scattering. Our theoret- 
ical results are too large because we have used the total ideal resistivity 
o;(7) in Equation (13), whereas we should only use that part attributable 
to Normal scattering. Thus, we should write (7) in Equation (13) rather 
than the total ideal resistivity. 


Fig. 4 


The observed (solid lines) and calculated (dashed lines) resistivities of thin mercury 
wires due to phonon-surface scattering. 


To bring calculated and observed values of @,, into numerical agree- 
ment we must set 


o; (7) 

for indium: on (1) = e(D)/27;, —,— = 0,04 
0; (T) 
NV e (T) 

for mercury: ;(T7) ~ @,(T)/8; ~ 0,14. 
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These ratios for the resistivities due to Normal and Umklapp events are 
most reasonable2*). Indeed, we believe that one of the most interesting 
and important results of an investigation such as Olsen’s may be that 
it allows an estimate of the Umklapp resistivity. 
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Fig. 5 


The observed (0) and predicted (straight lines) size dependence of the resistivity 
of thin indium wires due to phonon-surface scattering. 
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Fig. 6 
The observed (0) and predicted (straight lines) size dependence of the resistivity 
of thin mercury wires due to phonon-surface scattering. 


If the argument of the preceding paragraph is accepted, a comparison 
of the predicted and observed temperature dependence is now slightly 
complicated. We cannot make use of the observed temperature depend- 
ence of the ideal resistivity of the bulk samples; instead, we need to know 
the temperature dependence of eT), that portion of the ideal resistivity 
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arising from Normal scattering only. According to Bloch theory?’) 0 (T) 
1s proportional to T>. That theory is, however, based on the free electron 
model — on all the assumptions and approximations implicit therein — 
certainly an extreme and untenable oversimplification of the true state 
of affairs. At the same time, we recognize that we have employed this 
very same model here ourselves, and the use of the results of the Bloch 
theory is, at least, consistent. Moreover, a T° law appears to be approxi- 
mately valid in many cases and is, probably, not far off the mark. 


If we then accept the 7® law it follows from Equation (13) — now modi- 
fied by the replacement of 0;(T) by 0 (T) — that 0,; Should be proportional 
to 7-8. The slopes of the straight lines of Figures 5 and 6 are propor- 
tional to the temperature dependent factors appearing in Equation (13). 
Consequently, a plot of these slopes as functions of the temperature 
should reval the average experimental temperature dependence. Such 
logarithmic plots are shown in Figures 7 and 8 together with straight lines 


8.0\— 
6a 
eo 
Nw 
wo | 
S 
3 % 5. 
eT Be 
S 20+ aie 
3 ag 
8 : 
3 Y 20 
Q sob X 
8 
as % 
Q6 Rio 
ear 
Q6l— 
| a | 
PEST 47S: 
UIE Fah eal 
Fig. 7 
The average temperature dependence The average temperature dependence 
of the resistivity of thin indium wires of the resistivity of thin mercury wires 
due to phonon-surface scattering. The due to phonon-surface scattering. The 
predicted slope is shown by the predicted slope is shown by the 
dashed line. dashed line. 


(dashed) corresponding to the theoretical slope of 2:33. For the indium 
samples log @,, versus log T yields a straight line with a slope of nearly 
three; for the mercury wires a slope of about 2-6 is indicated. (If the 
points of Figures 6 are plotted individually one obtains straight lines 
whose slopes are 2:3, 2:5, and 2:9.) The expression for g,, which we derived 
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does not quite agree with the observed temperature dependence. How- 
ever, the discrepancy is sufficiently small to suggest that we are on the 
right track. It is very likely that one or another assumption which we 
were forced to make causes the result to display a somewhat weaker temp- 
erature dependence than it should. 


IV. Conclusion 


The results presented in the previous sections suggest that the ex- 
planation for the failure of Matthiessen’s rule in thin wires originally 
proposed by OLSEN is indeed quite plausible. 

We have obtained an analytic expression for the phonon-surface re- 
sistivity which may be brought into excellent numerical agreement with 
existing data on indium and mercury wires provided a reasonable ratio 
of Normal-to-Umklapp scattering is postulated. The predicted size de- 
pendence of the phonon-surface resistivity is in excellent agreement with 
observation. The predicted temperature dependence is as 7?-33, and the 
experimental results show dependences ranging from 7-3 to 7*-°, the 
more rapid temperature variation being favored. 

The assumptions which we have made have been numerous and rather 
difficult — not to say impossible — to justify. We believe that the best 
justification for our procedure rests in its ability to yield a simple ana- 
lytic expression which allows comparison with experiment. The method 
obviates long and tedious numerical computations which often obscure 
insight into the physical significance of the important mechanisms and 
whose results are generally not so readily compared to experimental 
data. As this manuscript was being prepared we received a preprint of a 
paper (published as companion to the present paper) by Lttui and 
WyDER#*, who attacked the same problem from a rather different avenue. 
They calculated the m.f.p. of free electrons in a thin wire by means of 
a Monte-Carlo calculation. This approach has the advantage that it 
avoids one of the assumptions which we were forced to make, namely that 
involving the statistical independence of the several relaxation mech- 
anisms. Moreover, their numerical approach is not limited to J, > 7, as is 
our calculation. 


LUTuHI and WYDER seem to reproduce the experimental results reason- 
ably well. Unfortunately, the numerical approach does not allow for the 
same detailed comparison with the data of OLsEN and ANDREW as we 
could give (see Figures 5, 6, 7, and 8). The qualitative agreement of their 
results and ours suggests that the strengthening of one of the weakest 
links of our argument does not appear to change the final result very 
much. It is surprising, however, that Litt and WypeEr obtain good 


Vol. 33, 1960 Resistivity of Thin Metallic Wires 1019 


numerical agreement under the assumption that Umklapp processes may 
be neglected altogether. This is in sharp contrast to our view that Um- 
klapp processes are approximately as important in indium and mercury 
as they are in most other metals. 

Quite apart from the approximations and assumptions we have in- 
dulged and which have been stated explicitly, a number of others are im- 
plicit in this as well as in the work of Fucus, Dincie, and of Litui and 
WYDER. 

First, we have not considered the possible effects of localized surface 
(Tamm) states. Very little is known of surface states in metals although 
in recent years investigations in this field have been initiated. 

Secondly, we have assumed throughout, as did all other workers, that 
a continuum of states in momentum space is available to electrons and 
phonons. It is clear, however, that in a thin wire the number of vibra- 
tional modes with wave vector normal to the wire axis is 3N.,, where N , 
is the number of atoms in a cross sectional area of the wire. For very thin 
wires this number may be sufficiently small so that at low temperatures 
the energy difference between neighboring vibrational modes with wave 
vector normal to the wire axis is of order kT. In that event the usual des- 
cription (density of states, etc.) for electron-phonon scattering must fail ?°). 
Size effects attributable to the discreteness of the phonon spectrum have 
been observed in other experiments?!). Of course, the same considerations 
also apply to the spectrum of electron energies. Consequently, a treat- 
ment which assumes continuous electron and phonon spectra a priori 
cannot be correct in the limit of thin wires and low temperatures. 

In conclusion we believe that the success which we have attained, as 
well as that reported by Ltrui and Wyner, establishes Olsen’s mech- 
anism as one of the dominant ones in thin samples. In contrast to LUTHI 
and WYDER, who neglect Umklapp entirely, we believe that careful experi- 
ments on thin wires provide a means of separating the Normal and Um- 
klapp contributions to the total resistivity in a metal. 
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Résonance paramagnétique de l’ion Cr+? dans un monocristal 
de AICI, 6H,O 


par G. Emch et R. Lacroix 


Résumé. Le complexe Cr(H,O),+++ dilué dans un monocristal de chlorure d’alu- 
minium hexahydraté a été étudié par la résonance paramagnétique dans la bande 
des 3 cm. Le systéme pouvant étre décrit par un hamiltonien de spin, on en a dé- 
terminé expérimentalement les paramétres, soit 


&|| = 1,9769 + 0,0004 Ee = (6 =2)2)/-105* 
2D = +(6,52 + 0,01) - 10-2 cm. Le taux de covalence a été estimé 4 0,39 en 


utilisant le modéle de OWEN’). 

On a expliqué théoriquement la faible valeur observée pour D d’aprés les données 
cristallines et les résultats de l’absorption optique; on a évalué dans ce but le champ 
électrostatique local di aux ions Cl- et aux dipdles H,O, en séparant l’effet des 
dipdles induits et celui de la désorientation des dipéles propres due aux liaisons 
hydrogéne. 


I. Introduction 


Les méthodes de la résonance paramagnétique ont été appliquées a 
l’étude de l’ion Cr+++ substitué 4 Al+++ dans un monocristal de AlCl, 
6 H,O, lion Cr+++ trouvant dans le chlorure d’Aluminium hexahydraté 
un site particuliérement adéquat en raison de la grande similitude de ce 
sel avec le chlorure de chrome isomorphe. Ces deux sels cristallisent en 
effet selon les caractéristiques suivantes?): 


Groupe spatial D§, 
Symétrie locale autour du cation C,;. 


Dimensions de la cellule rhomboédrique: 
AIC], 6 H,O: @=7,85A Sore 
CrCl, 6 H;0: a = 7,95 A” ao = 97° 


La figure 1 montre la cellule rhomboédrique, projetée sur un plan per- 
pendiculaire a l’axe C, et passant par l’ion Cr (seules les molécules H,O 
immédiatement voisines de cet ion ont été représentées). 
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II. Les niveaux d’énergie 


Le voisinage de lion Cr+ comprend deux enveloppes successives ; l’une 
est constituée par 6 molécules H,O placées aux sommets d’un octaédre 
quasi régulier, l'autre par 12 ions Cl-, environ deux fois plus éloignés de 
lion central que les molécules H,O (voir fig. 1). 


Fig. 1 


Le champ électrostatique résultant pourra donc étre décrit comme un 
champ de symétrie essentiellement cubique, perturbé par une faible 
composante trigonale selon l’axe Cg. 

Le niveau fondamental de l’ion libre Cr+ étant un état (3d)8 F, trois 
sous-niveaux apparaissent en champ cubique et correspondent, par ordre 
d’énergie croissante, aux représentations J), J; et J", du groupe cubique; 
sous l’effet de la faible perturbation trigonale, les deux triplets I’, et I, 
se décomposent tous deux en un doublet et un singulet. 

On peut alors rendre compte de l’effet du champ magnétique auquel 
on soumet le cristal, ainsi que du couplage spin-orbite, au moyen d’un 
hamiltonien de spin?) de la forme: 


Fr 
i 


Bley SB. + 8) (S, B+ Sy By) + DS} 
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ou les constantes & & et D sont liées par les relations 


Ser be (1 —AA,), Spe, (1 Sela) ee aah (A, ui) 


<2 | £,| 51> <511 £, | 2> 
pe 


A. = S2l Eel 52> <52|Le12> + <2| Le | 53> <5 | Le | 2> 
ee E! 
ou | 2 > est l’état fondamental J’, 
| 5; > sont les 3 états appartenant a J’. 
E’ et E" sont respectivement les énergies du singulet (| 5, >) et du 
doublet (|5,> et | 53>) issus de I’, en champ trigonal, comptées 
a partir du niveau fondamental. 


En utilisant les fonctions d’onde d’ordre zéro qui se rapportent aux états 
considérés*), on calcule aisément que A, = 4/E’ et A, = 4/E”, 


dou Spee (Pad), ee tae) D =A (Ea Eo) 


On calcule alors les niveaux d’énergie et la position des raies d’absorption 
en fonction du champ magnétique par la méthode habituelle. 


III. Résultats expérimentaux 


Les mesures ont été effectuées a la fréquence de 9210 MHz, au moyen 
du spectrographe décrit par RyTER*), le DPPH ayant été pris comme 
étalon avec gy = 2,0037. 

Ainsi que la théorie le prévoit, on a observé 3 raies principales (|Am |= 1) 
accompagnées chacune de 4 pics équidistants, beaucoup moins intenses, 
dus a la structure hyperfine (liée a la présence de *8Cr dont le spin nu- 
cléaire vaut 3/2), ces pics étant plus ou moins noyés dans la largeur de la 
raie principale qu’ils encadrent. 

La mesure de la position des 3 raies du spectre pour 6 = 0, ainsi que 
de celle de la raie centrale pour 6 = 2/2, permet de calculer avec le plus 
de streté, les paramétres qui interviennent dans l’hamiltonien. 

On obtient ainsi: 


gy = 1,9769 + 0,0004 
2 D = (6,52 + 0,01) 10-2 cm 
§ | Frisell = 4 (5 i, 2) LO 


en utilisant la formule 


Bis cue ol [1— B,/B, (1+ (3/4) d* + ( 


~I 


5/64) dt + -++)] 


ou on pose d = D/hy 
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et oul on appelle B, et B, la position de la raie centrale du spectre avec 
le champ magnétique respectivement paralléle et perpendiculaire a l’axe 
cristallin. 

La position des raies du spectre des isotopes pairs en fonction de 
l’angle 6 compris entre la direction du champ magnétique et l’axe trigo- 
nal est représentée sur la figure 2. Les points expérimentaux y sont com- 
parés avec les courbes calculées a partir des paramétres de l’hamiltonien 
donnés ci-dessus. 


Cr: Ae Cl, 


IV. Covalence. Remarque sur l’anisotropie. Signe de D 


Si, suivant OWEN®), on tient compte de ce que les liaisons entre |’ion 
Cr+ et l’octaédre des 6 molécules H,O immédiatement voisines sont par- 
tiellement covalentes (liaison o), les relations donnant gy et g, et D 
restent valables si on remplace le tenseur A par a?/, ot (1 — a?) mesure 
le taux de covalence. On a alors: 


8) = 8, (4 aA) 
8) = 8, a4 eA) 


D =— 44272 (E" — E/E’ E". 


I 
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On peut alors calculer a? d’aprés la valeur de g: 
a* = (g, — g) E/8A 


Or, des mesures spectroscopiques permettent de mesurer , constante de 
couplage spin-orbite pour l’ion libre et E, séparation entre I’, et I’; (con- 
nue par absorption optique), qui peut étre confondue avec E’ et E"” 
pour ce calcul. On a ici: 


Ay ot emi 1G) 
isis LL SOU.cm + i(7)" > don 
C—O, 
On remarquera encore que la relation (g, — g,) A=2D ne dépend 
pas de a?. L’anisotropie g — g, donnée par cette formule est 7-10-4, en 
accord avec l’expérience. On peut donc affirmer que D > 0, pour autant 


que la validité de l’hamiltonien de spin soit vérifiée, ce qui est trés pro- 
bable vu le faible champ cristallin. 


V. Evaluation de lVeffet du champ cristallin sur la séparation 
du niveau ‘I, 


En calculant explicitement l’effet du champ cristallin trigonal sur le 
niveau J’;, on peut estimer théoriquement l’ordre de grandeur de D, au 
moyen de la formule: 


Dae 4 PE 7 EVEL’ ~ — (BY Pr) (2 A/F) 


Les n charges disposées autour de l’ion Cr+*++ soumettront les électrons 
optiques de celui-ci a un potentiel: 


V., (7, 8, @) ey! va Aly eV SOx) 7 rosa 
ou les Af dépendent de la répartition des charges par la relation 
Ae yy YY? (@;, 9) (2.2 + 1) vit™ ge 
Pea 
Comme V, >A 2 Ase les états de base J’, seront des combinaisons linéaires 


des états | L M, >. 
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On calcule les éléments de matrice du champ cristallin en s’aidant du 
théoréme de Wigner-Eckart: 


KLM VON EM 


(= Gyles Ore 
(2k+ ye 


(L|V,| L>(LL'- M, M, |LL'k-@) 


ou (L L'M, M,| LL’ k — q) sont les coefficients de Clebsch-Gordan. 
Il suffit alors de calculer la valeur d’un seul de ces éléments de matrice 
en partant des fonctions a un électron: 


<nim|Viln'Um'> = 
At [ar tal) fav @) * § 42 VP (0, 9) YEO.) YE (0.9) 
iy 


On peut encore écrire 
f dQ Y" YL" = o,(Iml'm') - (2k + 1/40)!” 


les coefficients c, étant tabulés®). 

On remarque encore que les coefficients de Clebsch-Gordan ne pouvant 
étre différents de zéro que si k </ +1’, il n’est pas nécessaire de déve- 
lopper V,, plus loin que les termes en k = / + l’ = 4 pour des électrons d. 

Six charges identiques, disposées aux sommets d’un octaédre déformé 
selon l’axe C, aprés avoir tourné d’un angle quelconque autour de celui-ci, 
engendrent un potentiel dont la partie trigonale (qui seule nous intéresse 
ici) peut s’écrire: 


Vis ALY s + Ape Yr 
avec 


AS = (é/4 2 €9) (6 V// 5) (3 cos®y — 1)/73 
Af = (€9/420&5) (y//2) (35 cost, — 30 cos?) 

+347 1/2 sin?6, cosy cos 3 q»)/7 
Ay = — 1 (€9/4 2 &) (35 2)#? (sin?y cos, sin 3 q»)/75 
OU (7%, 99; Yo) sont les coordonnées d’une quelconque des 3 charges situées 
au-dessus de l’ion Cr+++. 09 et gp sont comptés a partir des axes x, Vy, 2 


(fig. 3) sur lesquels on construit les fonctions d’onde cubique qui servent 
de base aux éléments de matrice de V,. 
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Fig. 3 


Les fonctions propres des états J’, étant) 
pn = (HZ) (¥4 Y,*) 
| 52> = (1/6)"" 3 — (5/6)*# Y5" 
| 53> = (1/6)"" Y,* + (5/6)? Y; 
on obtient, en calculant les éléments de matrice par la méthode indiquée: 
(E" — B’) = (3/5/28 x) eA8 <r*> + (5/21 x) eAd <r4> 


ou < 72» et < 7* > valent respectivement 1,40 et 4,03 unités atomiques 
(voir appendice). 
En calculant alors l’effet des 12 ions Cl-, on trouve: 


Epa i Oxem=s" 


D’autre part, ANDRESS et CARPENTER?) font remarquer que chacune 
des molécules d’eau entourant l’ion paramagnétique se trouve a égale 
distance des deux ions Cl- les plus proches et que l’angle Cl- — H,O -- 
Cl- vaut 107°, ce qui suggére fortement une orientation de la molécule 
H,O en direction de ces deux charges Cl- (liaisons hydrogéne). Pour tenir 
compte de la direction particuliére des dipéles propres des molécules. 
d’eau, on a calculé l’effet di 4 12 charges disposées aux sommets de deux 
octaédres emboités trés voisins. 
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En notant A, la contribution a E " _ k’ due aux dipdéles des molécules 
d’eau et en projetant le dipéle p sur le systéme local d’axes orthogonaux 


({r], [(O], [g]) de la figure 4, on a 
1 /0A 1 OA 1 0A 
(ar e+ 7 ap Pot Faint Op 2) 
ot A peut étre mis sous la forme: 
A = é9 A(3 cos*6 — 1)/r° 

+ é) B (35 cos*0 — 30 cos?@ 4+ 3+47 y2 sin®6 cos@ cos 3@)/7° 


avec 
A = (9/14) (e/4 7 &) <7)> 
B = (5/42) (e/4 2 &) <7*> 
0A Bet 
On remarque en developpant que (=) = 0, dou 
HOS) 
A, = — p, [3 A (3 cos?) — 1)/76 + 5 B (35 cos*6, 


— 30 cos?65 ++ 3 +7 / 2 sin%, cos6,)/79| 
— py [6 A cos sinOo/76 + B {140 cos6, sin, 
— 60 cos, sin6) — 7 y2 sin? (3 cos?) — sin?9)}/75] 


En raison de la cause méme de 1’orientation des dipdles propres, chacun 
d’eux doit pointer vers le milieu de la distance qui sépare les deux Cl- les 
plus voisins; si on désigne ce point par (R, 0, ®), on aura: 


A, =’ (2/2 (3 +9) Airs — 6/2 (5 + 9) Bir’] 60 
— p 229 (Alrs — 3 Bir’) 60 + p (2/3) g(A/rs — 3 Bir’) B 
avec 60=O0-—65  60=60,—045 .gq=R/R—% 


OU Mo est l’angle pour lequel l’octaédre H,O est régulier (ces angles sont 
exprimés en radians). 

En introduisant alors dans l’équation les valeurs dO ~ 3° et BD ~ 12° 
tirées du travail de ANDREssS et CARPENTER, on obtient pour la séparation 
Aj due aux dipéles propres, l’expression: 


Ag = — 200 cm! + 180 - 66 cm, 


ou 66 est mesuré en degrés. 


ee 
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Le champ électrique local étant considérable, on doit s’attendre A avoir 
un moment dipolaire induit important; celu-ci sera dirigé selon [r] en 
raison de la proximité de l’ion Cr+++ dont la charge est élevée; on aura 
alors pour cette contribution ® = g, =0 et 690 = 46. Pour connaitre 
l’ordre de grandeur du moment dipolaire induit, on utilisera la séparation 
I’, — I’; (en champ cubique) donnée par 


eet @ 4 6 
E =p (ze) (25/3) <*> 
La valeur qu’on déduira de cette équation pour le dipdle induit sera une 
valeur apparente, car on ne tient pas compte de la contribution de la 
covalence a la séparation des niveaux I’, — I’. 


Fig. 4 


Les mesures d’absorption optique’) donnent E = 17,500 cm-}. On peut 
alors calculer la contribution du dipdle induit et on trouve: 


A; ind. —— + 675 % 60 cmt 
La séparation totale est alors donnée par 
A ~ — 100 cm + 850 - 68 cm“ 


avec 60 exprimé en degrés. 
On peut alors comparer ce résultat avec la valeur qu’on déduit de la 


valeur expérimentale de D, soit 


A =—D(E/2 4)? = — 300 cm 
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VI. Conclusions 


En comparant les deux valeurs obtenues pour la séparation du niveau 
47, on voit que l’ordre de grandeur est le méme et qu’on peut faire coin- 
cider les deux valeurs en supposant une trés légére déformation de l’octa- 
édre H,O telle que 60 = — 15’. 

On remarque alors que les trois effets envisagés — effet direct des ions 
Cl-, orientation des dipdles et déformation de l’octaédre H,O — sont du 
méme ordre de grandeur et peuvent agir en sens opposé, ce qui explique 
la faiblesse relative du champ trigonal (observé par son effet indirect sur 
le niveau fondamental J’). 

Le modéle employé pour cette évaluation ne tient pas compte de la 
covalence, ce qui peut modifier quelque peu les résultats obtenus, sans 
en changer notablement le caractére, ni l’ordre de grandeur. 

Enfin, la méthode par laquelle on a déterminé le signe de D d’aprés 
les mesures de résonance est liée a la cohérence interne de l’hamiltonien 
de spin que des expériences effectuées en champ axial plus intense ont 
permis de mettre en doute. 

Il semble toutefois, qu’en raison de la faible valeur de D observée, le 
cas étudié ici peut se situer dans le domaine ot |’hamiltonien de spin est 
encore valable dans toutes ces conséquences. 

En terminant, les auteurs tiennent a remercier le Fonds National Suisse 
pour la Recherche Scientifique, dont l’appui matériel a permis de réaliser 


cette recherche. Institut de Physique, Université de Genéve 


Appendice 


Le calcul de D d’aprés les paramétres cristallins fait intervenir 


(ry = / v9 dy f(r) 72 Diet <8) =e fog dr Pos 


ot f(r) est la partie radiale de la fonction d’onde pour les électrons 3d 
du Cr+’; or, & notre connaissance, ces fonctions n’ont pas encore fait 
objet d'une publication, bien que f(r), calculée par la méthode du champ 
auto-cohérent avec échange, soit connue pour plusieurs ions de structure 
électronique (3 d)° 4F; en effet, HARTREE®)?°) donne f(r) pour Tit V+? et 
Mn**, qui encadrent donc Cr+’ et pour lesquels, on peut estimer par inté- 
gration graphique <r?) et <r*> (Tab. 1). 


N 


Tit 


Do 


Ve 
Cris 
Mnt# 


Nh Dd bY 
ne Ww 
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On voit immédiatement que la dépendance en Z est beaucoup trop ra- 
pide pour qu’on puisse songer a interpoler valablement entre ces valeurs. 
En prenant |’approximation du modéle hydrogénoide, on peut calculer 
<r*> a partir de ul et Z* ot Z* = Z — o, o étant la «constante» d’écran. 
Inversement, connaissant <v*> on peut en tirer le o correspondant. On 
remarque alors que pour un ion donné, la valeur qu’on doit attribuer a 
o dépend de k; de plus o, varie continiment le long d’une série iso- 
électronique, ainsi que JORGENSEN I’a relevé¥)) a partir d’évaluations de 
la constante d’interaction spin-orbite. Partant des fonctions de HARTREE, 
on a calculé <v*> puis o, pour Tit V+? et Mn+4. Remarquant que o, varie 
peu en fonction de Z, on a été fondé a interpoler les valeurs précédemment 
obtenues pour en tirer celles qui correspondent au Cr+3. En réutilisant 
alors les formules du cas hydrogénoide, on pouvait alors avoir <7?) et 
<r*> avec une sécurité suffisante. 

Ces résultats, ainsi que les différentes valeurs qui interviennent dans 
ce calcul sont rapportés dans le tableau précédent (oti <v?> et <74> sont 
exprimés en unités atomiques). 
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Berichtigung 


zu Helvetica Physica Acta 33, 697 (1960), Arbeit von H. RoHRER, 


fiinftunterste Zeile: lies Kopplungskonstante x statt Kopplungskon- 
stante K 
viertunterste Zeile: lies T,(x) statt T,(K) 


zu Helvetica Physica Acta, 33, 773 (1960), Arbeit von RrEs Jost. 
Der letzte Satz auf p. 779 sollte auf Zeile 5 («als neuer Fall») durch 
die Formel auf p. 778 oben abgeschlossen werden. 
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